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Introduction
De`s l’apparition des premiers lasers impulsionnels, la tenue au flux des composants
a tre`s vite pose´ une limitation a` la densite´ de puissance et d’e´nergie qu’il e´tait possible
d’atteindre et de propager dans les syste`mes lasers. Si la qualite´ des composants optiques
et notre compre´hension des me´canismes d’endommagement laser se sont conside´rable-
ment ame´liore´es, certaines applications ne´cessitent encore d’augmenter la tenue au flux
des composants optiques, comme le projet Laser Me´gajoule de´veloppe´ par le CEA pour
amorcer la fusion thermonucle´aire. En particulier, l’une des e´tapes critiques de ce projet
concerne la traverse´e des hublots de la chambre ou` sera amorce´e la fusion. Ces hublots de
silice, de plusieurs centime`tres d’e´paisseur, vont eˆtre traverse´s par un faisceau ultraviolet,
de dure´e d’impulsion de l’ordre de la nanoseconde, ve´hiculant une tre`s grande densite´
d’e´nergie et de puissance re´partie sur plusieurs dizaines de centime`tres de largeur.
Dans le re´gime nanoseconde, la densite´ de puissance, mais e´galement la densite´ d’e´ner-
gie sont tre`s importantes. Ainsi, les me´canismes qui peuvent mener a` un endommagement
du mate´riau sont nombreux et d’origines varie´es. Par exemple, une tre`s grande puissance
de faisceau peut engendrer de l’autofocalisation et donc un accroissement local de l’ampli-
tude du champ e´lectromagne´tique. D’autre part, meˆme lorsqu’elle ne me`ne pas a` l’endom-
magement du mate´riau, l’autofocalisation amplifie les fluctuations spatiales du faisceau
et de´grade le front d’onde, induisant des pertes de puissance lorsqu’on de´sire ensuite le
focaliser sur une cible. Ce phe´nome`ne d’autofocalisation est non seulement lie´ a` la va-
riation d’indice de re´fraction qui est induite par l’amplitude e´leve´e du champ e´lectrique,
mais aussi, en re´gime nanoseconde, a` toute autre variation d’indice de re´fraction induite
par un me´canisme opto-me´canique ou encore thermo-optique.
La silice est un des mate´riaux qui supporte le mieux le flux laser et son indice de re´-
fraction non-line´aire est particulie`rement faible. Son utilisation est donc privile´gie´e, voire
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indispensable pour les applications impliquant de fortes puissances. Toutefois, vu la valeur
e´leve´e de la puissance qu’il est aujourd’hui possible d’atteindre dans les chaˆınes laser telles
que celles du Laser Me´gajoule, le phe´nome`ne d’autofocalisation n’est pas ne´gligeable et
peut poser proble`me. Ainsi, il est crucial de connaˆıtre avec pre´cision la valeur de l’indice
de re´fraction non-line´aire, et notamment dans le re´gime nanoseconde ou` les me´canismes
de variation d’indice de re´fraction photo-induite peuvent avoir de multiples origines. Dans
ce cadre, nous proposons d’e´tudier et de mettre en place une me´thode de mesure adapte´e
et sensible. En outre, nous cherchons a` maˆıtriser parfaitement la me´trologie de l’indice
de re´fraction non-line´aire en analysant, de manie`re critique, la me´thode utilise´e, et en
de´veloppant un algorithme de simulation nume´rique tre`s ge´ne´ral. Dans ces conditions,
des outils expe´rimentaux et nume´riques d’e´tude des non-line´arite´s cubiques ont donc e´te´
de´veloppe´s. Ces outils s’inscrivent parfaitement dans la the´matique de l’e´quipe Milieux
Ale´atoires et Photonique de Puissance de l’Institut Fresnel qui maˆıtrise de´ja` la me´trologie
de la diffusion lumineuse, de l’absorption et de l’endommagement laser dans les compo-
sants optiques.
Dans le premier chapitre, le formalisme de l’optique non-line´aire est introduit afin
de de´finir correctement ce que l’on entend par ”indice de re´fraction non-line´aire”. Ceci
nous permettra e´galement de nous familiariser avec l’optique non-line´aire et nous aidera a`
mieux comprendre la proble´matique de la me´trologie de l’indice de re´fraction non-line´aire.
D’autre part, les principaux me´canismes pouvant engendrer une variation d’indice de re´-
fraction photo-induite sont pre´sente´s et nous estimons leur influence respective dans le
cas d’une mesure dans la silice en re´gime nanoseconde. Enfin, les diffe´rentes me´thodes
de mesures de l’indice de re´fraction non-line´aire sont pre´sente´es et explique´es, afin de
de´terminer la me´thode la plus adapte´e a` notre e´tude et, une fois de plus, insister sur la
proble´matique de la mesure de l’indice de re´fraction non-line´aire.
Dans le deuxie`me chapitre, la me´thode de Z-scan, que nous avons adopte´e pour ef-
fectuer cette e´tude, est pre´sente´e en de´tail. Cette me´thode a e´te´ mise en place pour la
premie`re fois en 1989, par M. Sheik-Bahae et ses collaborateurs [1], principalement pour
l’e´tude de syste`mes limiteurs optiques. Depuis, cette me´thode a suscite´ beaucoup d’inte´reˆt
pour sa simplicite´ de mise en oeuvre et sa sensibilite´. Ce chapitre a pour but de dresser un
e´tat de l’art de cette me´thode de mesure a` partir des e´tudes the´oriques et des nombreuses
e´tudes expe´rimentales de la litte´rature, ainsi que de notre propre expe´rience du sujet, afin
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de pre´ciser certains points rarement aborde´s. Apre`s avoir de´taille´ le principe de base de
cette me´thode, nous nous attardons sur certaines de ses limites et nous pre´sentons les
diffe´rents mode`les analytiques de´veloppe´s dans le cas de faisceaux gaussiens pour inter-
pre´ter les mesures et de´duire l’indice de re´fraction non-line´aire. Enfin, nous pre´sentons
les e´tudes expe´rimentales mene´es dans une large gamme de mate´riaux non-line´aires, afin
d’avoir une vue globale des possibilite´s de cette me´thode.
Dans le troisie`me chapitre, nous utilisons les connaissances et l’expe´rience acquise dans
les premiers chapitres pour mettre en place un montage expe´rimental adapte´ a` notre pro-
ble´matique : l’e´tude de l’indice de re´fraction non-line´aire des verres optiques, et, plus
particulie`rement de la silice en re´gime nanoseconde. Cette mise en place expe´rimentale
est particulie`rement de´licate puisque notre cadre d’e´tude nous oblige a` utiliser la me´thode
de Z-scan a` ses limites. Nous devons apporter un soin tout particulier a` la mise en place
d’un tel montage. En effet, nous voulons utiliser la me´thode pour mesurer un indice de
re´fraction non-line´aire plusieurs ordres de grandeurs au-dessous de celui des mate´riaux
teste´s habituellement, et ce avec des faisceaux ve´hiculant une grande densite´ d’e´nergie,
proche de celle de l’endommagement du mate´riau. Outre le gain en sensibilite´ ne´cessaire,
nous voulons maˆıtriser la me´trologie, afin de re´duire au minimum l’erreur absolue sur la
de´termination de l’indice de re´fraction non-line´aire. Toutes ces contraintes ont conduit a`
adopter une configuration expe´rimentale optimise´e pour notre cadre d’e´tude, particulie`-
rement bien controˆle´e et qui permet des caracte´risations in-situ re´pe´te´es des parame`tres
spatio-temporels re´els du faisceau incident.
Dans le quatrie`me chapitre, nous proposons une e´tude nume´rique de la me´thode de Z-
scan dans le cas d’un faisceau quelconque et d’une configuration expe´rimentale arbitraire.
En effet, afin de re´duire les erreurs commises sur le mode`le et ainsi parfaitement maˆıtri-
ser cette me´thode de mesure, il convient de de´velopper une approche nume´rique adapte´e
a` tout type de configuration expe´rimentale. L’algorithme de´veloppe´ pour interpre´ter les
mesures re´alise´es sur notre banc est base´, d’une part, sur un algorithme de propagation
du faisceau incident utilisant le principe de Huygens-Fresnel et, d’autre part, sur un al-
gorithme de propagation pas a` pas dans l’e´chantillon non-line´aire. Ces deux algorithmes
nous permettent alors d’e´tudier les limites de validite´ des diffe´rents mode`les analytiques
de´veloppe´s et d’e´valuer l’effet de certaines approximations lourdes de conse´quences, pou-
vant conduire a` d’importantes erreurs sur la mesure de l’indice de re´fraction non-line´aire.
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Enfin, la grande versatilite´ de ce genre d’algorithme nous permet d’envisager tous les
types de configuration expe´rimentale (succession de mate´riaux diffe´rents, mesures de la
transmission normalise´e en champ proche, faisceaux singuliers, etc...) et tous les types
de mate´riau (mate´riaux absorbants, pre´sentant de l’absorption non-line´aire ou meˆme des
mate´riaux ayant des comportements non-line´aires singuliers comme des mate´riaux photo-
re´fractifs ou des absorbants saturables). Par ailleurs, cet algorithme permet d’e´tudier avec
pre´cision l’autofocalisation et la de´formation du faisceau qui a lieu a` l’inte´rieur de l’e´chan-
tillon.
Enfin, dans le cinquie`me chapitre, nous mettons a` profit l’outil expe´rimental tre`s sen-
sible et l’outil the´orique ge´ne´ral que nous avons de´veloppe´ a` l’Institut Fresnel, afin de
re´aliser une mesure de l’indice de re´fraction non-line´aire de la silice et d’un verre borosili-
cate. Dans un premier temps, nous faisons une analyse rigoureuse du signal expe´rimental
mesure´ afin de faire le lien entre les re´sultats expe´rimentaux et les simulations nume´-
riques, et de de´terminer les parame`tres expe´rimentaux pertinents a` mesurer et a` injecter
dans les simulations. Cette analyse nous permet e´galement d’e´tudier les erreurs commises
sur la de´termination de l’indice de re´fraction non-line´aire. Dans un second temps, nous
pre´sentons les re´sultats des e´tudes mene´es a` 1064nm et 532nm dans la silice avec deux
lasers fournissant des dure´es d’impulsions nanosecondes diffe´rentes et dans le BK7. Ainsi,
nous montrons la sensibilite´ de notre montage et la possibilite´ d’une mesure d’indices de
re´fraction non-line´aires aussi faibles que celui de la silice, et ce a` ±12% pre`s a` 1064nm
et a` ±16% pre`s a` 532nm.
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Chapitre 1
L’indice de re´fraction non-line´aire :
the´orie, me´canismes et mesure
Ce premier chapitre a pour but, tout d’abord, d’introduire le formalisme de l’optique
non-line´aire. L’e´tude sera rapidement restreinte a` notre cadre d’e´tude, c’est a` dire aux
non-line´arite´s du troisie`me ordre (ou non-line´arite´s cubiques) dans les milieux isotropes
centrosyme´triques. Cette analyse nous permettra de de´finir avec pre´cautions la notion
d’indice de re´fraction non-line´aire, rendant compte des variations d’indice de re´fraction
photo-induites. Dans le cadre de l’e´tude de l’autofocalisation en re´gime nanoseconde, nous
verrons qu’une variation d’indice de re´fraction photo-induite peut provenir de plusieurs
me´canismes, de´pendant des proprie´te´s intrinse`ques du mate´riau choisi, mais e´galement
des caracte´ristiques du champ e´lectromagne´tique applique´ et de la configuration de me-
sure choisie. Pour mesurer de telles variations d’indices, plusieurs types de me´thode sont
disponibles, dont nous de´taillerons le principe, afin de de´terminer la plus adapte´e a` notre
cadre d’e´tude.
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1.1 Introduction
L’apparition du laser dans les anne´es 60, a fourni une nouvelle source de lumie`re par-
ticulie`re, dont la monochromaticite´ et la grande cohe´rence permettent d’en concentrer la
puissance dans le temps et dans l’espace. En concentrant la puissance lumineuse fournie
par un laser dans le temps et dans l’espace, la densite´ spatiale de puissance a pu rapi-
dement atteindre des valeurs de l’ordre de 1GW/cm2. Ceci correspond a` une amplitude
du champ e´lectrique de 5× 107 V/m. Cette valeur n’est plus ne´gligeable devant le champ
e´lectrique qui lie e´lectrons et noyaux au niveau microscopique (≈ 5 × 1011 V/m). Les
interactions entre onde e´lectromagne´tique et mate´riau die´lectrique me`nent alors a` des
comportements complexes et singuliers comme la conversion de fre´quence ou une varia-
tion d’indice de re´fraction photo-induite du mate´riau, pour ne citer que les effets les plus
connus. C’est de ce type d’effets dont traite l’optique non-line´aire.
Lorsque la lumie`re du laser a e´te´ particulie`rement concentre´e dans le temps, comme
dans le cas des lasers a` impulsions femtosecondes ou meˆme picosecondes, la densite´ spa-
tiale de puissance du faisceau peut atteindre des valeurs extreˆmement e´leve´es (de l’ordre
du TW/cm2), mais la densite´ d’e´nergie ve´hicule´e par un seule impulsion reste relativement
faible (infe´rieure au J/cm2). Dans ce genre de re´gime, les effets non-line´aires observe´s sont
principalement lie´s a` des me´canismes e´lectroniques rapides. Si la densite´ de puissance est
suffisamment importante, il est meˆme possible de produire un endommagement de mate´-
riaux transparents, de´fini comme toute modification irre´versible du mate´riau. L’e´nergie
des impulsions e´tant particulie`rement faible dans ce cas, aucun phe´nome`ne autre qu’e´lec-
tronique ne peut entrer en jeu dans le me´canisme d’endommagement, en particulier,
aucun phe´nome`ne thermique n’a le temps de se de´velopper et, d’une manie`re ge´ne´rale,
aucun me´canisme cumulatif ne peut entrer en jeu vu la faible dure´e d’impulsion, si tou-
tefois le taux de re´pe´tition est e´galement faible (typiquement infe´rieur a` plusieurs kHz).
Dans ce cas, l’endommagement est provoque´ principalement par des me´canismes d’ioni-
sation [2, 3, 4] ou de claquage die´lectrique. Le phe´nome`ne d’endommagement peut eˆtre
e´galement accentue´ dans ce cas par la pre´sence d’inhomoge´ne´ite´s [5] induisant des aug-
mentations locales du champ ou encore par le phe´nome`ne d’autofocalisation qui me`ne
e´galement a` un accroissement local du champ.
Dans le re´gime nanoseconde, la re´partition de puissance peut e´galement atteindre des
valeurs tre`s e´leve´es, de l’ordre du GW/cm2, mais cette forte densite´ de puissance s’accom-
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pagne alors d’une densite´ spatiale d’e´nergie e´galement e´leve´e, pouvant atteindre plusieurs
centaines de J/cm2. Dans ce cas, les effets non-line´aires ne sont plus simplement issus de
me´canismes purement e´lectroniques. Nous verrons que le me´canisme d’e´lectrostriction,
par exemple, doit eˆtre pris en compte. La forte dose d’e´nergie qui traverse le mate´riau
peut eˆtre partiellement convertie en chaleur par absorption et mener a` un e´chauffement et
donc a` une variation d’indice de re´fraction. Des contraintes photo-induites peuvent mener
a` la propagation d’ondes acoustiques dans le milieu (effets Brillouin [6, 7]). De la meˆme
manie`re, les me´canismes qui me`nent a` un endommagement sont beaucoup plus varie´s car
ils peuvent eˆtre maintenant non seulement d’origine e´lectronique, mais aussi d’origine
thermique ou issus de contraintes. Le roˆle de chaque me´canisme dans le processus d’en-
dommagement de´pend des proprie´te´s e´lectroniques, optiques, me´caniques et thermiques
du mate´riau, mais aussi des caracte´ristiques de l’onde incidente (longueur d’onde, dure´e
d’impulsion, puissance totale). Par ailleurs, la pre´sence de de´fauts, d’inhomoge´ne´ite´s ou
encore d’inclusions [8, 9, 10, 11, 12, 13, 14, 15, 16] complique encore les me´canismes non-
line´aires et les me´canismes de l’endommagement laser.
L’endommagement laser et ses me´canismes sont e´tudie´s pratiquement depuis l’ap-
parition du laser. Si la me´trologie de l’endommagement est aujourd’hui bien maˆıtrise´e,
et ce, dans diffe´rentes configurations [17, 18, 19, 20, 21, 22, 23], la compre´hension des
me´canismes est un sujet qui inte´resse de nombreux scientifiques car il reste encore de
nombreuses avance´es a` faire dans ce domaine. Notamment, du fait du grand nombre de
me´canismes mis en oeuvre dans le processus d’endommagement, il n’est pas toujours facile
de comparer les re´sultats obtenus dans diffe´rents laboratoires [24, 25]. Dans ce contexte,
il est inte´ressant d’e´tudier un ou plusieurs des me´canismes qui entrent en jeu dans le
processus d’endommagement laser, notamment en re´gime nanoseconde ou` le processus
d’endommagement est tre`s complexe. Le phe´nome`ne d’autofocalisation, lie´ a` la variation
d’indice de re´fraction photo-induite, peut conside´rablement aggraver le processus d’en-
dommagement en concentrant la puissance et l’e´nergie du faisceau sur une zone de plus en
plus re´duite. Meˆme lorsqu’il ne me`ne pas a` un endommagement, ce phe´nome`ne de´grade
la qualite´ spatiale du faisceau, pouvant induire des pertes conside´rables lorsqu’on cherche
ensuite a` le focaliser. Dans cette optique, l’e´tude des variations photo-induites de l’indice
de re´fraction sont capitales pour aider a` comprendre les me´canismes de l’endommagement
laser.
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La variation d’indice de re´fraction photo-induite provient principalement de me´ca-
nismes e´lectroniques menant a` un effet non-line´aire du troisie`me ordre. La susceptibilite´
non-line´aire du troisie`me ordre permet de de´crire ces me´canismes e´lectroniques. Il existe
plusieurs conventions pour de´finir cette susceptibilite´ non-line´aire du troisie`me ordre, plu-
sieurs fac¸on de de´finir un indice de re´fraction non-line´aire a` partir de la susceptibilite´, et,
bien que le syste`me d’unite´ MKS soit tre`s largement re´pandu, le syste`me CGS est encore
couramment utilise´. La comparaison entre deux valeurs de l’indice de re´fraction non-
line´aire doit donc toujours eˆtre faite avec prudence. Par ailleurs, les effets non-line´aires
du troisie`me ordre sont d’une grande diversite´ et ne donnent pas tous naissance a` une
variation d’indice de re´fraction. Par ailleurs, l’amplitude du phe´nome`ne de re´fraction
non-line´aire de´pend a priori de la configuration expe´rimentale adopte´e. Nous verrons par
exemple que la polarisation du champ e´lectrique peut avoir une influence, ou encore que
l’utilisation d’une configuration pompe-sonde n’engendre pas la meˆme variation d’indice
de re´fraction. Enfin, une variation d’indice de re´fraction photo-induite peut avoir diverses
origines et chaque me´canisme conduit a priori a` un comportement diffe´rent de l’indice de
re´fraction non-line´aire vis a` vis, par exemple, du re´gime temporel utilise´, de la me´thode
de mesure adopte´e ou encore de la polarisation du champ e´lectrique.
Il est donc raisonnable, dans un premier temps, de de´finir convenablement la notion
d’indice de re´fraction non-line´aire a` partir du formalisme e´lectromagne´tique des e´quations
de Maxwell et des relations constitutives qui permettent d’introduire le tenseur de sus-
ceptibilite´ non-line´aire, puis l’indice de re´fraction non-line´aire dans un second temps. Les
principaux me´canismes physiques pouvant donner lieu a` une variation d’indice me´ritent
e´galement d’eˆtre cite´s et rapidement e´tudie´s pour en estimer l’influence respective dans
une configuration expe´rimentale donne´e. Enfin, les principales me´thodes de mesure de
l’indice de re´fraction non-line´aire seront pre´sente´es.
1.2 Introduction a` l’optique des milieux non-line´aires
1.2.1 Les e´quations de Maxwell et les relations constitutives de
la matie`re
Le champ e´lectromagne´tique est de´crit par le vecteur champ e´lectrique ~E et le vec-
teur champ magne´tique ~H. Les relations constitutives qui de´crivent l’influence du champ
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e´lectromagne´tique sur la matie`re nous permettent d’introduire le vecteur de´placement
e´lectrique ~D et le vecteur induction magne´tique ~B. Dans le cas ge´ne´ral, il faut aussi
conside´rer les e´ventuelles densite´s volumiques de charge ρ et de courant ~J . Toutes ces
grandeurs sont des fonctions de la variable d’espace ~r (vecteur position dans le repe`re
conside´re´) et du temps t.
Pour des milieux non-magne´tiques, c’est a` dire, de perme´abilite´ magne´tique e´gale a`
celle du vide µ0, les e´quations de Maxwell sont donne´es par [26] :
−→
rot ~E(~r, t) = −µ0∂
~H(~r, t)
∂t
(1.1)
−→
rot ~H(~r, t) = ∂
~D(~r, t)
∂t
+ ~J (~r, t) (1.2)
div ~D(~r, t) = ρ(~r, t) (1.3)
div ~H(~r, t) = 0 (1.4)
Les relations constitutives de la matie`re s’expriment alors de la manie`re suivante :
~B(~r, t) = µ0 ~H(~r, t) (1.5)
~D(~r, t) = 0~E(~r, t) + ~P(~r, t) (1.6)
ou` ~P repre´sente la polarisation e´lectrique du mate´riau. Ce terme est caracte´ristique
de la re´ponse du mate´riau a` un champ e´lectromagne´tique.
Par ailleurs, en l’absence de charge et de source de courant, la densite´ volumique de
charge ρ est nulle et, pour un mate´riau non conducteur, ~J = ~0.
Cas d’une re´ponse line´aire
Pour de´crire la re´ponse instantane´e ~P(1)(t) a` un champ e´lectrique ~E(t), la notion de
susceptibilite´ e´lectrique est introduite. En toute rigueur, la re´ponse e´lectrique d’un
mate´riau a` un champ e´lectrique n’est pas instantane´e [27]. En revanche, il est raisonnable
de faire une hypothe`se de causalite´ sur la re´ponse du mate´riau, c’est a` dire de supposer
qu’un champ nul a` t < 0 entraˆıne une re´ponse nulle pour t < 0, ce qui signifie que la
re´ponse ne peut pre´ce´der l’excitation [28]. Dans le cas line´aire, cette hypothe`se conduit
a` introduire la notion de filtrage line´aire, traduit par un produit de convolution tem-
porel entre le champ e´lectrique ~E et une distribution T (1) a` support positif [27]. Pour la
19
Chapitre 1. L’indice de re´fraction non-line´aire : the´orie, me´canismes et
mesure
composante i de la polarisation e´lectrique, il vient (la de´pendance spatiale est omise pour
alle´ger les notations) :
P(1)i (t) = 0
∫ +∞
−∞
T
(1)
ij (τ) Ej(t− τ) dτ (1.7)
ou` la notation de sommation implicite d’Einstein a e´te´ utilise´e (aijbj =
∑
j
aijbj).
Il est a` noter que T
(1)
ij repre´sente ici un tenseur de rang 2 dans le cas ge´ne´ral d’un milieu
anisotrope, puisque dans ce cas la re´ponse du milieu a` chaque composante vectorielle du
champ est a priori diffe´rente. Par la suite, nous nous placerons toujours dans le cas
de milieux isotropes et uniformes, dans lesquels la susceptibilite´ line´aire est un tenseur
diagonal comportant trois composantes e´gales et inde´pendantes de la position. Pour eˆtre
plus pre´cis et rester cohe´rent avec cette description, il est a` noter que T (1) de´signe la
re´ponse impulsionnelle du milieu, appele´e aussi susceptibilite´ impulsionnelle [27].
Cas d’une re´ponse non-line´aire
Dans le cas ou` l’amplitude du champ e´lectrique devient particulie`rement e´leve´e, la
re´ponse du mate´riau ne peut plus eˆtre conside´re´e comme line´aire. Cependant, ces ef-
fets restent relativement faibles. Il est alors courant d’utiliser une de´composition de la
polarisation du type [28] :
~P(~r, t) = ~P(1)(~r, t) + ~P(2)(~r, t) + ~P(3)(~r, t) + . . . (1.8)
ou` ~P(1) de´signe alors le terme line´aire de la polarisation, tandis que les autres compo-
santes repre´sentent les termes d’ordre supe´rieur a` 1.
En toute rigueur, et suivant le meˆme raisonnement que pour la polarisation line´aire,
les termes d’ordre n > 1 peuvent s’exprimer comme des produits de convolutions entre
les champs et un tenseur de rang n + 1. Dans ce travail, ce sont les effets non-line´aires
du troisie`me ordre qui nous concernent. Nous nous placerons toujours dans le cas de
milieux isotropes (et non gyrotropes), donc centrosyme´triques1 [29]. Or, pour des raisons
de syme´trie, les effets non-line´aires du second ordre sont the´oriquement nuls dans un
milieu centrosyme´trique. Pour la composante i du vecteur de polarisation non-line´aire du
1Par abus de language, nous parlerons souvent par la suite de milieux isotropes pour de´signer en fait
des milieux isotropes centrosyme´triques.
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troisie`me ordre, il vient [28] :
P(3)i (t) =
∫∫∫ +∞
−∞
T
(3)
ijkl(τ, τ
′, τ ′′)
Ej(t− τ) Ek(t− τ − τ ′) El(t− τ − τ ′ − τ ′′) dτdτ ′dτ ′′ (1.9)
Dans ce cas, T
(3)
ijkl de´signe donc un tenseur de rang 4.
1.2.2 Equation de Maxwell et relations constitutives en re´gime
harmonique
Equations de Maxwell en re´gime harmonique
Toutes les fonctions temporelles F(t) conside´re´es pre´ce´demment peuvent eˆtre de´com-
pose´es en une superposition de fonctions sinuso¨ıdales de pulsation ω et d’amplitude F (ω)
a` l’aide de la transformation de Fourier suivante :
F(t) =
∫ +∞
−∞
F (ω) exp(−iωt) dω et F (ω) = 1
2pi
∫ +∞
−∞
F(t) exp(iωt) dt (1.10)
En toute rigueur, en appliquant cette transformation aux e´quations de Maxwell, dans
le cas d’un milieu non charge´ et sans source de courant, le proble`me e´lectromagne´tique
revient a` re´soudre le syste`me suivant pour chaque pulsation ω du spectre de la lumie`re
incidente :
−→
rot ~E(ω) = iωµ0 ~H(ω) (1.11)
−→
rot ~H(ω) = −iω ~D(ω) (1.12)
div ~D(ω) = 0 (1.13)
div ~H(ω) = 0 (1.14)
Remarque : En pratique, dans le cas de la lumie`re d’un laser, le support des champs
E(ω) et H(ω) est tre`s e´troit, centre´ autour d’une pulsation ω0. L’approximation d’un
re´gime harmonique monochromatique est alors faite et le proble`me est re´solu pour la
seule pulsation ω0. Il faut pourtant manipuler avec pre´cautions ce type d’approximation
dans le cas d’impulsions ultracourtes. En effet, d’apre`s les proprie´te´s de la transforma-
tion de Fourier, nous savons que largeur temporelle et largeur spectrale sont inversement
proportionnelles (∆t∆ω ≈ 2pi). Pour une longueur d’onde de centrage de 1µm et une
impulsion de 10ns, le rapport ∆ω/ω0 est de l’ordre de 10
−7. L’approximation monochro-
matique reste justifie´e dans ce cas. En revanche, pour une impulsion de l’ordre de 10 fs,
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le rapport ∆ω/ω0 est alors de l’ordre de 10
−1 et l’approximation devient injustifie´e. Dans
le cadre de ce travail, la dure´e d’impulsion est de l’ordre de quelques nanosecondes et
l’approximation monochromatique est donc utilise´e.
Relations constitutives : cas line´aire
Reprenons l’expression 1.6 du vecteur de´placement. Apre`s application de la transfor-
mation de Fourier, le vecteur de´placement e´lectrique en re´gime harmonique est mainte-
nant de´fini par :
~D(~r, ω) = 0 ~E(~r, ω) + ~P (~r, ω) (1.15)
Dans le cas line´aire, le produit de convolution 1.7 devient simplement, par transfor-
mation de Fourier, une relation du type :
~P (ω) = 0 χ
(1)(ω) ~E(ω) (1.16)
ou` χ(1) repre´sente maintenant la susceptibilite´ e´lectrique en re´gime harmonique a` la
pulsation ω.
En introduisant la permittivite´ e´lectrique relative r(ω) = 1+ χ
(1)(ω), le vecteur
de´placement s’exprime simplement en fonction du champ e´lectrique :
~D(ω) = 0 r(ω) ~E(ω) (1.17)
L’indice de re´fraction line´aire est alors de´fini comme la racine carre´e de la per-
mittivite´ e´lectrique relative :
n(ω) =
√
r(ω) (1.18)
Notons que la permittivite´ est a priori complexe. L’indice de re´fraction sera donc
e´galement complexe et comportera un terme de re´fraction et un terme d’absorption. La
racine carre´e du nombre complexe r devra donc eˆtre prise avec pre´caution.
Avec ces de´finitions, les e´quations de Maxwell harmoniques deviennent, en fonction
des champ ~E et ~H :
−→
rot ~E(~r, ω) = iωµ0 ~H(~r, ω) (1.19)
−→
rot ~H(~r, ω) = −iω0r(ω) ~E(~r, ω) (1.20)
div ~E(~r, ω) = 0 (1.21)
div ~H(~r, ω) = 0 (1.22)
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ou` la de´pendance spatiale a e´te´ re´introduite.
A partir de ces relations, l’e´quation de propagation de Helmholtz peut eˆtre e´tablie
dans tout milieu homoge`ne d’indice n :
∇2 ~E + k2 ~E = 0 avec k2 = ω2 µ0 0 n2 (1.23)
Nous utilisons dans ce document la notation ∇2 pour de´signer le laplacien, afin d’e´vi-
ter toute confusion avec la notation ∆, permettant de de´signer une diffe´rence. La meˆme
relation peut eˆtre e´tablie pour le vecteur ~H. Dans le cas line´aire, les e´quations de pro-
pagation pour les champs ~E et ~H sont de´couple´es et il suffit de re´soudre le proble`me
e´lectromagne´tique pour un seul de ces champs. Par ailleurs, dans le cas isotrope, k est un
scalaire et il n’y a pas non plus de couplage entre les diffe´rentes composantes vectorielles
des champs. A ce stade, il est possible d’utiliser une de´composition en ondes planes du
champ incident et en de´duire le champ diffracte´ en utilisant des e´quations de propagation
adapte´es, ainsi qu’une condition d’onde sortante sur le champ diffracte´ et les conditions
aux limites sur les interfaces du milieu.
Relations constitutives : cas non-line´aire
Par application de la transformation de Fourier sur le terme de la polarisation e´lec-
trique du troisie`me ordre 1.9, la composante i du vecteur de polarisation e´lectrique devient
dans ce cas, en toute rigueur :
P
(3)
i (ω4) =
∫∫∫ +∞
−∞
χ
(3)
ijkl(ω4, ω1, ω2, ω3)Ej(ω1)Ek(ω2)El(ω3) dω1dω2dω3
avec ω4 = ω1 + ω2 + ω3 (1.24)
Remarques : Notons que le tenseur de susceptibilite´ non-line´aire du troisie`me ordre, note´
χ
(3)
ijkl(ω4, ω1, ω2, ω3) est lie´ au tenseur T
(3)
ijkl(τ, τ
′, τ ′′) par une transformation de Fourier. La
meˆme notation que Boyd [6] a e´te´ utilise´e pour la susceptibilite´, c’est a` dire que la pulsa-
tion somme ω4 est indique´e en premier argument, suivie des trois pulsations interagissant.
Cette expression montre a` quel point le proble`me de la propagation non-line´aire est
complexe dans le cas ge´ne´ral. Les diffe´rentes composantes fre´quentielles du champ peuvent
interagir au sein de la polarisation e´lectrique. Par ailleurs, toutes les composantes du vec-
teur champ e´lectrique peuvent influer sur chaque composante de la polarisation. Pour
23
Chapitre 1. L’indice de re´fraction non-line´aire : the´orie, me´canismes et
mesure
cette raison, les effets non-line´aires du troisie`me ordre sont tre`s varie´s et de´pendent for-
tement des syme´tries du mate´riau conside´re´, qui imposeront a` leur tour des syme´tries ou
des annulations de termes dans le tenseur de susceptibilite´ [29].
1.2.3 Susceptibilite´ et effets non-line´aires du troisie`me ordre
Cas ge´ne´ral
L’objet de ce paragraphe est de pre´senter brie`vement les diffe´rents effets non-line´aires
du troisie`me ordre. Nous resterons tout d’abord dans un cadre ge´ne´ral pour ensuite s’in-
te´resser plus particulie`rement aux effets non-line´aires potentiels dans le cas d’un mate´riau
isotrope et d’un seul faisceau incident polarise´ rectilignement. Cette dernie`re e´tape nous
permettra de de´finir l’indice de re´fraction non-line´aire tel qu’il a e´te´ mesure´ dans ce travail.
Dans le cas de l’approximation monochromatique, l’inte´grale triple sur toutes les pul-
sations de l’expression 1.24 se re´duit a` une somme discre`te de plusieurs termes de polari-
sation pouvant donner naissance a` autant de phe´nome`nes non-line´aires diffe´rents au sein
d’un meˆme mate´riau. Lorsque le champ e´lectrique est compose´ d’une superposition de N
vibrations monochromatiques de pulsations ωn (avec 1 ≤ n ≤ N), la transformation de
Fourier introduite a` la relation 1.10 peut se re´e´crire sous la forme suivante, pour chaque
composante vectorielle i du champ :
Ei(t) = 1
2
N∑
n=1
[Ei(ωn) exp(−iωnt) + Ei(−ωn) exp(iωnt)] (1.25)
L’introduction du facteur 1/2 n’est pas une convention universelle. Quelques auteurs
n’introduisent pas ce facteur [30, 6]. Toutefois, l’absence de facteur 1/2 me`ne a` des de´-
finitions non-conventionnelles du vecteur de Poynting et ne rejoint pas les de´finitions du
champ complexe traditionnelles d’e´lectromagne´tisme.
De la meˆme manie`re, pour chaque composante i du vecteur polarisation e´lectrique
non-line´aire du troisie`me ordre, on a :
P(3)i (t) =
1
2
N∑
n=1
[
P
(3)
i (ωn) exp(−iωnt) + P (3)i (−ωn) exp(iωnt)
]
(1.26)
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Le tableau 1.1 re´sume les principaux termes de polarisation non-line´aire du troisie`me
ordre dans le cas ge´ne´ral ou` le champ incident est une superposition de trois vibrations
monochromatiques de pulsations ω1, ω2 et ω3.
Pour comprendre d’ou` viennent ces termes il suffit de reprendre l’e´quation ge´ne´-
rale 1.24 dans le cas de vibrations monochromatiques et se souvenir que les compo-
santes harmoniques du champ E(ω) ont e´te´ obtenues par transformation de Fourier
d’une fonction re´elle. Elles posse`dent, par conse´quent, la proprie´te´ de syme´trie hermi-
tienne E(−ω) = E∗(ω).
Cas d’un milieu isotrope
Les tenseurs de susceptibilite´ non-line´aire du troisie`me ordre (de rang 4) sont the´o-
riquement compose´s de 34 = 81 e´le´ments ! Dans le cadre de ce travail, nous ne nous
inte´resserons qu’au cas de milieux isotropes. Outre le fait que l’on ne peut observer d’ef-
fets non-line´aires quadratiques dans de tels milieux, la grande syme´trie d’un tel mate´riau
simplifie conside´rablement le tenseur de susceptibilite´ qui ne compte finalement que 3
e´le´ments inde´pendants non-nuls [28, 29, 6].
En toute rigueur, le tenseur de susceptibilite´ non line´aire du troisie`me ordre vaut dans
ce cas (le syste`me de coordonne´es carte´siennes (x, y, z) est utilise´) :
χ
(3)
ijkl = χ
(3)
xxyy δij δkl + χ
(3)
xyxy δik δjl + χ
(3)
xyyx δil δjk avec δij =
1 si i = j0 si i 6= j (1.27)
Par la suite, le choix des pulsations des diffe´rentes vibrations interagissant va impo-
ser un certain nombre de syme´tries supple´mentaires sur ce tenseur de susceptibilite´. Par
exemple, dans le cas de la ge´ne´ration de troisie`me harmonique, il est possible de permuter
les trois pulsations dans le tenseur de susceptibilite´. Il ne reste qu’un seul terme inde´pen-
dant dans ce cas particulier [29].
Dans le cas qui nous occupe, un seul faisceau est utilise´. Deux termes de polarisation
non-line´aire peuvent entrer en ligne de compte : le terme de ge´ne´ration du troisie`me
harmonique et le terme qui de´crit l’effet Kerr optique a` un faisceau2. Dans le cadre de
2Ce terme regroupe donc les effets d’auto-modulation de phase, d’autofocalisation, d’auto-rotation de
l’ellipse de polarisation et, dans le cas d’une forte partie imaginaire de la susceptibilite´, le phe´nome`ne
d’absorption non-line´aire a` deux photons
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ce travail, le faisceau incident parcourt une faible e´paisseur de mate´riau. Par conse´quent,
l’effet d’auto-modulation de phase est ne´gligeable. Diffe´rents termes de polarisation sont
explicite´s dans le tableau 1.2, concernant le cas d’un milieu isotrope.
Ge´ne´ration du troisie`me harmonique :
~P (3)(3ω) = 3
4
× χ(3)xxyy(3ω) [ ~E · ~E] ~E
Effet Kerr optique a` un seul faisceau :
~P (3)(ω) = 3
4
× {2χ(3)xxyy(ω) [ ~E · ~E∗] ~E + χ(3)xyyx(ω) [ ~E · ~E] ~E∗}
Effet Kerr optique en configuration pompe-sonde (ωp, ωs) :
~P (3)(ωs) =
3
2
× {χ(3)xxyy(ωs, ωp) [ ~Es · ~E∗p ] ~Ep + χ(3)xyxy(ωs, ωp) [ ~Ep · ~E∗p ] ~Es
+χ
(3)
xyyx(ωs, ωp) [ ~Ep · ~Es] ~E∗p}
Tab. 1.2 – Milieu isotrope : Termes de polarisation pour diffe´rentes configurations expe´-
rimentales
Seule l’e´tude the´orique microscopique des me´canismes conduisant aux effets non-
line´aires du troisie`me ordre permet ensuite de re´duire encore le nombre de parame`tres
inde´pendants, mais dans le cas ge´ne´ral, il faut conside´rer que les diffe´rents termes impli-
que´s dans les expressions du tableau 1.2 sont inde´pendants.
1.2.4 De´finition de l’indice de re´fraction non-line´aire, conven-
tions et relations utiles
Dans le cas de l’effet Kerr optique, il est pertinent de de´finir un indice de re´fraction
non-line´aire de la meˆme manie`re que l’indice line´aire a e´te´ de´fini. Le tableau 1.3 donne
l’expression the´orique de cette susceptibilite´ dans quelques cas particuliers, obtenue a`
l’aide du tableau 1.2.
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Configuration expe´rimentale χ(3) ~P (3)
effet Kerr optique a` un seul faisceau polarise´
rectilignement
2× χ(3)xxyy + χ(3)xyyx 34 × χ(3)|E|2 ~E
configuration pompe-sonde, champs polari-
se´s rectilignement paralle`lement
χ
(3)
xxyy + χ
(3)
xyyx + χ
(3)
xyxy
3
2
× χ(3)|Ep|2 ~Es
configuration pompe-sonde, champs polari-
se´s rectilignement perpendiculairement
χ
(3)
xyxy
3
2
× χ(3)|Ep|2 ~Es
Tab. 1.3 – Expressions de χ(3) dans diffe´rents cas particuliers
Dans les expressions du vecteur polarisation, les facteurs 3/4 ou 3/2 ont e´te´ introduits
pour rester cohe´rent avec les expressions de la polarisation introduites par le tableau 1.1
et e´viter de confondre les facteurs introduits par le me´lange des trois champs implique´s
et ceux e´ventuellement introduits par les syme´tries du tenseur de susceptibilite´.
Dans le cas qui nous occupe, c’est a` dire celui de l’effet Kerr a` un seul faisceau, une
susceptibilite´ non-line´aire effective χ(3) est donc introduite, pour que l’on ait simplement :
~P (3)(ω) =
3
4
× χ(3)(ω)× |E(ω)|2 ~E(ω) (1.28)
De la meˆme fac¸on que l’indice de re´fraction line´aire avait e´te´ de´fini, l’indice de re´frac-
tion est maintenant de´fini par :
n2 = 1 + χ(1) +
3χ(3)(ω)
40
|E(ω)|2 = n20
(
1 +
3χ(3)(ω)
4n200
|E(ω)|2
)
(1.29)
ou` n0 repre´sente l’indice dans le cas line´aire.
L’amplitude de l’effet non-line´aire, caracte´rise´e par le rapport χ(3)|E(ω)|2/(n20 0) est,
en ge´ne´ral, tre`s faible. Un de´veloppement limite´ au premier ordre de l’expression pre´ce´-
dente permet d’obtenir la relation suivante :
n = n0 +
3χ(3)(ω)
8n00
|E(ω)|2 (1.30)
Par ailleurs, l’indice de re´fraction non-line´aire n2 peut eˆtre de´fini par rapport a` la
moyenne temporelle de l’amplitude du champ e´lectrique re´el, c’est a` dire :
n = n0 + n2〈E2(t)〉 (1.31)
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ou` 〈. . .〉 de´signe une moyenne temporelle. Dans le cas d’une seule vibration monochro-
matique de pulsation ω, la convention adopte´e a` la relation 1.25 nous indique que :
E(t) = 1
2
[E(ω) exp(−iωt) + E∗(ω) exp(iωt)] (1.32)
La relation 1.31 devient alors :
n = n0 +
n2
2
|E(ω)|2 (1.33)
Identifiant les relations 1.30 et 1.33, le lien entre l’indice de re´fraction non line´aire n2
et la susceptibilite´ χ(3) se fait par la relation :
n2 =
3χ(3)
4n00
(1.34)
Remarques sur les unite´s : Notons que tous ces calculs ont e´te´ faits avec le syste`me
d’unite´ MKS. Le champ est alors exprime´ en V/m. Par conse´quent, l’indice de re´fraction
non-line´aire n2 est enm
2/V 2. Enfin, vu notre de´finition de χ(3), son unite´ est le C×m/V 3.
Une autre de´finition de l’indice de re´fraction non-line´aire sera utilise´e dans ce travail.
Cette de´finition fait intervenir, non plus la moyenne temporelle du champ e´lectrique au
carre´, mais la puissance lumineuse traversant une unite´ de surface perpendiculairement a`
la direction de propagation du faisceau, couramment de´signe´e sous le terme d’intensite´ I,
exprime´e enW/m2 (il faudrait en toute rigueur utiliser le terme de luminance). Il est plus
commode d’utiliser cette valeur qui se de´duit directement des mesures expe´rimentales
d’e´nergie, de re´partition spatiale et de dure´e d’impulsion du faisceau incident. L’indice
de re´fraction non-line´aire γ, exprime´ en m2/W est maintenant de´fini par la relation :
n = n0 + γ I (1.35)
L’intensite´ telle qu’elle a e´te´ de´finie et telle qu’elle sera de´duite des mesures expe´-
rimentales des parame`tres du faisceau, peut eˆtre assimile´e a` la moyenne temporelle de
l’amplitude du vecteur de Poynting re´el 〈S(t)〉 [27]. Pour une onde plane transverse mo-
nochromatique se propageant dans un milieu d’indice line´aire re´el n0, nous savons que :
〈S(t)〉 = 〈E
2(t)〉
η
avec η =
1
n0
√
µ0
0
(1.36)
ou` η repre´sente l’impe´dance du milieu d’indice re´el n0. Avec notre de´finition du champ
complexe, l’intensite´ est donc de´finie dans ce cas par la relation :
I =
1
η
× |E|
2
2
(1.37)
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Remarque : Tout comme dans le cas de l’approximation monochromatique introduite
pre´ce´demment, il est e´galement possible de de´composer le faisceau en une superposi-
tion d’ondes planes, solutions de l’e´quation de Helmholtz. La notion de spectre d’ondes
planes est introduite et ce spectre est centre´ autour du nombre d’onde σ0 = 1/λ. Par
proprie´te´ de la transformation de Fourier, l’e´tendue spatiale du faisceau et l’e´tendue de
son spectre d’onde plane sont lie´s par la relation ∆x∆σ ≈ 2pi. Le rapport ∆σ/σ0 est alors
e´gal a` λ/∆x. Ainsi, si l’e´tendue spatiale du faisceau est tre`s grande devant la longueur
d’onde, il sera possible de faire une approximation dite ”paraxiale”. Dans le cadre de cette
approximation, sur laquelle nous reviendrons dans le paragraphe sur l’e´tude du faisceau
incident, la meˆme de´finition de l’intensite´ est adopte´e, mais cette fois-ci, I et E sont
conside´re´s comme des fonctions d’espace qui varient peu sur des distances de l’ordre de
la longueur d’onde du faisceau.
De cette manie`re, en syste`me d’unite´ MKS, la correspondance entre γ et n2 est donne´e
simplement par la relation :
γ = η × n2 = 1
n0
√
µ0
0
× n2 ≈ 120pi
n0
× n2 (1.38)
L’annexe A rappelle les liens entre χ(3), n2 et γ, ainsi que les lois de conversions entre
les syste`mes MKS et CGS.
1.2.5 Conclusion
Dans ce paragraphe, l’indice de re´fraction non-line´aire a e´te´ de´fini a` partir de la sus-
ceptibilite´ non-line´aire du troisie`me ordre. L’analyse de cette susceptibilite´ non-line´aire
nous a montre´ qu’en toute rigueur, la susceptibilite´ effective est la combinaison de 1, 2 ou
3 termes inde´pendants suivant la configuration expe´rimentale adopte´e. Dans le cas d’une
polarisation rectiligne, par exemple, et supposant les trois termes inde´pendants du tenseur
de susceptibilite´ e´gaux a` une constante χ, les de´finitions introduites au tableau 1.3 nous
indique que la susceptibilite´ non-line´aire effective vaut 3χ dans le cas d’un seul faisceau,
3χ dans le cas de l’interaction entre un faisceau pompe et un faisceau sonde polarise´s
paralle`lement et χ si leurs polarisations sont perpendiculaires.
Toutefois, les trois termes qui composent la susceptibilite´ non-line´aire du troisie`me
ordre dans le cas isotrope sont a priori diffe´rents. D’e´ventuelles relations supple´mentaires
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pouvant les relier peuvent eˆtre introduites et de´pendent du me´canisme du phe´nome`ne
non-line´aire. Dans le cas ou` il est impossible de ne´gliger un me´canisme devant un autre,
la mesure de l’indice de re´fraction donne un parame`tre global, inte´grant toutes les contri-
butions, combine´es suivant leur me´canisme d’origine.
En effet, si par exemple l’indice de re´fraction non-line´aire est mesure´ en configuration
pompe-sonde avec deux faisceaux polarise´s paralle`lement, le tableau 1.3 nous informe que
la susceptibilite´ non-line´aire effective mesure´e vaut exactement : χ
(3)
xxyy + χ
(3)
xyyx + χ
(3)
xyxy.
En revanche, lorsqu’un seul faisceau est utilise´, celle-ci vaut : 2×χ(3)xxyy +χ(3)xyyx. Or, seule
la connaissance du me´canisme microscopique qui est a` l’origine de la non-line´arite´ du
troisie`me ordre permet de connaˆıtre les liens entre les trois diffe´rents termes χ
(3)
xxyy, χ
(3)
xyyx
et χ
(3)
xyxy. Si plusieurs me´canismes microscopiques entrent en jeu simultane´ment, mais dans
des proportions inconnues, il devient impossible, avec une seule mesure de la variation
d’indice dans une configuration donne´e, de remonter aux diffe´rentes composantes. Dans
ces conditions, une mesure effectue´e en configuration pompe-sonde, par exemple, ne per-
met pas de remonter avec pre´cision a` la valeur correspondante dans le cas d’un effet Kerr
a` un seul faisceau.
Nous allons voir qu’a priori, plusieurs me´canismes contribuent a` l’indice de re´fraction
non-line´aire de la silice en re´gime nanoseconde. Retenons donc que le meilleur moyen
d’avoir une mesure pre´cise de l’indice de re´fraction non-line´aire menant a` une autofoca-
lisation est justement de le mesurer a` l’aide d’un montage base´e sur l’e´tude de l’autofo-
calisation.
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1.3 Principaux me´canismes induisant une variation
de l’indice de re´fraction
1.3.1 Re´ponse e´lectronique non-re´sonante
L’application d’un champ e´lectrique sur un atome ou une mole´cule se traduit par une
de´formation de son nuage e´lectronique. Lorsque ce champ e´lectrique est celui d’une onde
optique de faible amplitude, la re´ponse du mate´riau suit l’excitation line´airement en am-
plitude et a` la meˆme fre´quence (solution au premier ordre d’un proble`me d’oscillateur
harmonique). Lorsque l’amplitude du champ augmente, cette solution n’est plus valable
et la re´ponse du mate´riau n’est a priori plus line´aire. Cette source de non-line´arite´ pro-
vient donc de la re´ponse non-line´aire du nuage e´lectronique a` une sollicitation de forte
amplitude.
Cette contribution est relativement faible (γ ≈ 10−20m2/W ), mais de par sa nature,
elle est pre´sente dans tous les mate´riaux et re´pond a` des fre´quences aussi e´leve´es que
les fre´quences optiques puisque son temps de re´ponse est infe´rieur a` la femtoseconde. Ce
type de non-line´arite´ peut eˆtre estime´ the´oriquement en utilisant un mode`le d’oscillateur
anharmonique ou encore une mode´lisation quantique dans le cas ou` la fre´quence de l’onde
incidente est loin des fre´quences de re´sonance du mate´riau [30, 28]. En particulier, dans
le cas de ce me´canisme, la mode´lisation montre que χ
(3)
xxyy = χ
(3)
xyyx.
Ce type de non-line´arite´ est intrinse`que au type de mate´riau choisi. Pour la silice
amorphe, la contribution de ce me´canisme a` l’indice de re´fraction non-line´aire γ est esti-
me´e grossie`rement entre 3 et 4× 10−20m2/W dans le visible [31, 6].
1.3.2 Effets thermiques
De`s lors qu’un mate´riau est absorbant, une partie de la puissance du faisceau est dis-
sipe´e sous forme de chaleur. En pratique ceci concerne tous les mate´riaux. L’e´le´vation de
tempe´rature provoque une variation d’indice de re´fraction. Lorsqu’un milieu absorbant
est perturbe´ par une impulsion lumineuse de forte puissance, il faut, en toute rigueur,
re´soudre le proble`me thermodynamique a` l’aide des e´quations hydrodynamiques line´a-
rise´es qui relient les perturbations de vitesse, de pression, de tempe´rature et de densite´
du mate´riau [32]. Ces e´quations sont alors analyse´es avec deux sources de perturbations
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photo-induites : l’une de´crivant l’effet de compression photo-induite par e´lectrostriction
et l’autre l’apport e´nerge´tique duˆ a` l’absorption de l’e´nergie lumineuse. Dans ce cas, il
faut conside´rer que la variation d’indice s’exprime sous la forme [33] :
∆n =
(
∂n
∂T
)
ρ
∆T +
(
∂n
∂ρ
)
T
∆ρ (1.39)
Dans le cas d’un fluide, la variation de tempe´rature induit e´galement une variation
de densite´. Dans un fluide, l’indice de re´fraction est ge´ne´ralement plus sensible a` une
variation de densite´ qu’a` une variation de tempe´rature. Le premier terme de l’e´quation
pre´ce´dente peut eˆtre ne´glige´. Il reste alors a` de´terminer la variation de densite´ induite
par deux termes sources diffe´rents, l’un de´crivant l’effet d’e´lectrostriction et l’autre l’effet
de compression thermo-induite [32, 34, 35]. Oubliant pour l’instant le phe´nome`ne d’e´lec-
trostriction qui sera traite´ dans le paragraphe suivant, nous allons estimer l’e´le´vation de
tempe´rature dans un solide peu absorbant.
La re´partition spatio-temporelle de tempe´rature T (~r, t) dans le mate´riau est re´gie par
l’e´quation de la chaleur (e´quation de conservation de l’e´nergie) avec un terme source
provenant de la conversion en chaleur d’une partie de l’e´nergie lumineuse :
ρCp
∂T
∂t
− κ∇2T = α I (1.40)
ou` ρ de´signe la densite´ du milieu, Cp la capacite´ thermique a` pression constante, κ
la conductivite´ thermique, α l’absorption line´ique du mate´riau et I(~r, t) la re´partition
spatio-temporelle d’intensite´.
Ge´ne´ralement, un terme supple´mentaire vient s’ajouter a` cette e´quation pour de´crire
les effets de la dilatation. Ce terme est abandonne´ car dans le cas d’un solide, le coefficient
de dilatation thermique est de l’ordre de 5×10−7K−1 [36]. Dans l’e´quation pre´ce´dente, le
terme source α I repre´sente ici la fraction de puissance du faisceau qui est transforme´e en
chaleur par unite´ de volume. Le terme κ∇2T repre´sente le terme de diffusion thermique. Le
temps de relaxation du phe´nome`ne de diffusion thermique est de´termine´ par la constante
de diffusivite´ thermique D = κ/ρCp. Pour un faisceau de rayon w0 induisant une lentille
d’indice thermique, la chaleur s’e´vacuera par diffusion de la zone d’autofocalisation en un
temps τD de l’ordre de[34] :
τD ≈ w
2
0
4D
(1.41)
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Dans le cas de la silice amorphe, D ≈ 0, 85 × 10−6m2/s. Pour un faisceau de 10µm
de rayon, ceci correspond a` τD ≈ 30µs. Ainsi, il est d’ores et de´ja` possible de constater
qu’il n’y a aucun risque d’accumulation impulsion apre`s impulsion de l’effet thermique si
le taux de re´pe´tition du laser n’est pas trop e´leve´ (typiquement infe´rieur a` une dizaine
de kHz).
Dans notre cas, l’impulsion lumineuse dure environ 20ns. Le phe´nome`ne de diffusion
thermique n’a alors pas d’influence significative sur le faisceau si les seuls effets du faisceau
sur lui-meˆme nous inte´ressent. Le terme de diffusion thermique κ∇2T dans l’e´quation 1.40
peut eˆtre abandonne´. La re´partition spatiale de tempe´rature suit alors approximativement
la re´partition d’intensite´ du faisceau durant le passage de l’impulsion. L’e´quation 1.40 peut
alors eˆtre inte´gre´e pour nous fournir l’e´volution temporelle de l’e´le´vation de tempe´rature
sur l’axe optique et au point de focalisation, provoque´e par le faisceau incident. Il vient :
∆T (t) = T (t)− T (−∞) = α
ρCp
∫ t
−∞
I(~0, t′) dt′ (1.42)
Cette relation permet de voir clairement que les effets thermiques sont cumulatifs et
de ce fait, l’e´le´vation de tempe´rature est, bien entendu, tre`s de´pendante de la dure´e d’im-
pulsion utilise´e.
La variation d’indice de re´fraction associe´e a` l’e´le´vation de tempe´rature est de´termine´e
simplement a` l’aide du coefficient thermo-optique a` densite´ constante (∂n/∂T )ρ [33], c’est
a` dire :
∆nthermique =
(
∂n
∂T
)
ρ
∆T (1.43)
Pour estimer l’influence potentielle des effets thermiques dans le cadre de ce travail,
les caracte´ristiques suivantes de la silice amorphe ont e´te´ recueillies [37] :
densite´ . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . ρ ≈ 2, 2 g/cm3
capacite´ thermique a` pression constante . . . Cp ≈ 0, 703 J/(g ·K)
coefficient thermo-optique a` 589, 3nm . . . . . ∂n/∂T ≈ 10−5K−1
Dans le cas de la silice amorphe, la fluence maximale qui peut eˆtre utilise´e en pratique
est de l’ordre de 100 J/cm2, c’est a` dire quasiment la fluence d’endommagement laser du
mate´riau. Dans le cas de silice amorphe de tre`s bonne qualite´ optique, comme celle teste´e,
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le coefficient d’absorption line´ique peut atteindre des valeurs aussi faibles que 10−5 cm−1
dans le proche infrarouge. Pour eˆtre plus raisonnable, prenons un coefficient d’absorption
de 10−4 cm−1. Dans ces conditions et a` l’aide des e´quations 1.42 et 1.43, l’e´le´vation d’indice
sur l’axe optique du faisceau provoque´e par le phe´nome`ne thermique a e´te´ repre´sente´e sur
la figure 1.1 pour une impulsion a` profil temporel gaussien de demi-largeur a` 1/e e´gale
a` 10ns et d’intensite´ creˆte e´gale a` 5GW/cm2.
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Fig. 1.1 – Variation d’indice thermique sur l’axe optique provoque´e par une impulsion
nanoseconde
A titre de comparaison, la variation d’indice engendre´e par les effets e´lectroniques
avec une intensite´ creˆte de 5GW/cm2 est d’environ 1, 5× 10−6. Ainsi, il est peu probable
d’observer une contribution notable des effets thermiques dans le cadre de cette e´tude.
Il convient cependant d’eˆtre prudent car une absorption de 10−3 a` 10−1 cm−1 n’est pas
rare dans certains verres (voir annexe E), surtout de`s que l’on s’inte´resse a` des verres
non exclusivement compose´s de silice. Ce coefficient d’absorption peut meˆme rapidement
atteindre des valeurs de l’ordre de 1 cm−1 dans le proche ultraviolet. Dans ce cas, il n’est
pas e´vident de pouvoir ne´gliger la contribution des effets thermiques.
1.3.3 Electrostriction
Sous l’effet d’un champ e´lectrique, tout mate´riau die´lectrique a tendance a` se com-
primer. Ce phe´nome`ne est connu sous le nom d’e´lectrostriction. Le champ e´lectrique
a pour effet de polariser les mole´cules du die´lectrique qui vont avoir tendance a` s’attirer
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entre elles et ainsi comprimer le mate´riau. Une compression du mate´riau va induire une
variation d’indice de re´fraction. Ce phe´nome`ne est donc une origine possible de variation
d’indice photo-induite et apporte ainsi une contribution supple´mentaire a` l’indice de re´-
fraction non-line´aire.
Reprenons la relation 1.39 en ne´gligeant maintenant la variation de tempe´rature. En
y introduisant la constante e´lectrostrictive γe = ρ0 (∂/∂ρ)ρ=ρ0 , il vient :
∆n ≈ γe
2 ρ0n0
∆ρ (1.44)
ρ0 et n0 repre´sentent respectivement la densite´ et l’indice line´aire du mate´riau non
perturbe´. ∆n repre´sente alors la variation d’indice de re´fraction provoque´e par la variation
de densite´ ∆ρ. La constante e´lectrostrictive peut eˆtre e´value´e a` l’aide de la formule de
Lorentz-Lorenz [6] :
γe =
(n20 − 1) (n20 + 2)
3
(1.45)
Il reste maintenant a` e´valuer la variation de densite´ induite par e´lectrostriction. La per-
turbation (en terme de de´placement ~u(~r, t)) induite par un ensemble de contraintes va ge´-
ne´rer une onde acoustique dans le mate´riau. Dans le cas d’un solide e´lastique quelconque,
la description de la propagation de cette onde acoustique est un proble`me complexe [38].
Par exemple, contrairement au cas d’un fluide, deux sortes d’onde acoustique peuvent
se propager : une onde de compression (onde longitudinale) et une onde de cisaillement
(onde transverse). Par nature, ce dernier type d’onde ne provoquera pas de compression
du mate´riau, il est alors raisonnable d’ignorer son effet sur la variation d’indice. Dans le
cas de milieux solides, isotropes et e´lastiques et en ne´gligeant les ondes de cisaillement,
une e´quation de propagation similaire a` celle obtenue dans le cas des liquides peut eˆtre
e´tablie [39]. Dans ce cas, la variation de densite´ ρ(~r, t), induite par e´lectrostriction peut
eˆtre de´crite par l’e´quation diffe´rentielle :
∇2ρ− 1
v2
∂2ρ
∂t2
=
γe
2n0c v2
∇2I (1.46)
v repre´sente la vitesse du son dans le milieu, c la vitesse de la lumie`re dans le vide
et I repre´sente la re´partition spatio-temporelle d’intensite´ dans le mate´riau. Le terme
source issu de la dilatation thermique a e´te´ volontairement omis, car dans le cas d’un
solide, le coefficient de dilatation thermique et la variation de tempe´rature sont faibles
(voir paragraphe pre´ce´dent).
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Le but ici n’est pas de re´soudre le proble`me de la propagation de l’onde acoustique
photo-induite de´crite par l’e´quation 1.46. Si I0 repre´sente l’intensite´ du faisceau sur l’axe
optique, nous pouvons ne´anmoins constater que le terme source induit une excitation
maximale sur l’axe optique e´gale a` :
∆ρMAX =
γe I0
2n0c v2
(1.47)
A l’aide de la relation 1.44, cette variation de densite´ correspond a` une variation
d’indice de la forme :
∆n =
γ2e
4n20 c ρ0 v
2
× I0 (1.48)
Ceci correspond a` un indice de re´fraction non-line´aire γ de 1, 2 × 10−20m2/W avec,
pour la silice amorphe, v ≈ 5970m/s.
Par ailleurs, la lentille d’indice induite par un faisceau gaussien de rayon w0 = 10µm
s’e´tablie en un temps τ ≈ w0/v, c’est a` dire ≈ 2ns.
Dans la silice, les contributions issues des me´canismes e´lectroniques et de l’e´lectrostric-
tion sont donc du meˆme ordre de grandeur. Par ailleurs, le temps de re´ponse du second
phe´nome`ne est plus e´leve´ mais reste du meˆme ordre de grandeur que la largeur tempo-
relle des impulsions utilise´es (de l’ordre de 20ns). La contribution de l’e´lectrostriction a`
l’indice de re´fraction non-line´aire de la silice amorphe n’est donc pas ne´gligeable en toute
rigueur. En outre, le temps de re´ponse du phe´nome`ne acoustique n’est pas comple`tement
ne´gligeable devant la largeur des impulsions. La contribution a` la variation d’indice et
a` l’autofocalisation de l’e´lectrostriction est donc a priori de´pendante de la largeur des
impulsions et de l’e´tendue spatiale du faisceau incident. Enfin, il faut rappeler que pour
un mate´riau absorbant, il serait e´galement ne´cessaire de conside´rer, en plus de l’e´lectro-
striction, une variation de densite´ induite thermiquement dans le mate´riau.
Un fluide est moins dense et beaucoup plus compressible. Ceci a pour effet de re´duire
conside´rablement le produit ρ0 v
2 dans l’expression 1.48. La variation d’indice induite
par e´lectrostriction est alors beaucoup plus importante. En revanche, pour la plupart des
solides, la contribution de l’e´lectrostriction e´value´e ici reste sensiblement la meˆme. Ainsi,
dans la plupart des solides qui ont des proprie´te´s non-line´aires importantes, dues a` des
proprie´te´s e´lectroniques particulie`res, l’influence de l’e´lectrostriction est ne´gligeable. Dans
notre cas pre´cis, celui de la silice et, plus ge´ne´ralement, des solides posse´dant un faible
indice de re´fraction non-line´aire, l’e´lectrostriction doit eˆtre prise en compte parce que sa
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contribution est du meˆme ordre de grandeur que les contributions e´lectroniques. Enfin,
on peut noter qu’un tel me´canisme me`ne a` une valeur nulle du terme χ
(3)
xyyx, c’est a` dire
que l’e´lectrostriction est un me´canisme isotrope qui n’a pas d’effet sur la polarisation du
champ e´lectrique de l’onde incidente.
1.3.4 Re´orientation mole´culaire
Dans le cas des liquides ou des gaz, la re´orientation mole´culaire est un autre me´ca-
nisme possible de variation d’indice de re´fraction photo-induite. Sous l’effet d’un champ
e´lectrique, des mole´cules polaires ont tendance a` aligner leur moment dipolaire sur les
lignes de champ, provoquant une le´ge`re variation d’indice de re´fraction. Ce me´canisme
peut donner lieu a` de tre`s fortes non-line´arite´s, comme dans le cas de la mole´cule de CS2.
Ce liquide est d’ailleurs beaucoup utilise´ en optique non-line´aire expe´rimentale et sert
souvent de mate´riau non-line´aire de re´fe´rence. Son indice de re´fraction non-line´aire en
re´gime picoseconde est d’environ 3×10−18m2/W a` 1064nm [40], soit 100 fois plus que la
silice amorphe. De manie`re ge´ne´rale, un grand nombre de liquides organiques posse`dent
un fort indice de re´fraction non-line´aire, provenant majoritairement de ce type de me´ca-
nisme. Par ailleurs, le temps de re´ponse du me´canisme de re´orientation mole´culaire est
tre`s bref, de l’ordre de 10−12 s.
1.4 Me´thodes de mesure de l’indice de re´fraction
non-line´aire
De`s les anne´es 60, plusieurs me´thodes ont e´te´ de´veloppe´es pour e´tudier les non-
line´arite´s cubiques. La diversite´ des interactions qui peuvent avoir lieu au sein d’un ma-
te´riau montrant des non-line´arite´s cubiques (voir partie 1.2) offre un tre`s grand nombre
de me´thodes de mesure possibles a priori. Cependant, il faut eˆtre prudent car chaque
me´thode permet de mesurer une ou plusieurs composantes du tenseur de susceptibilite´
et n’est pas force´ment sensible aux meˆmes me´canismes. Parmi les me´thodes adapte´es a`
la mesure des non-line´arite´s induisant une variation d’indice de re´fraction, nous allons
de´crire les trois principales approches de mesure :
X Me´lange a` quatre ondes
X Me´thodes interfe´rome´triques
X Etude de distorsion de faisceau
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1.4.1 Me´lange a` quatre ondes
Le me´lange a` quatre ondes fut la premie`re me´thode utilise´e pour estimer l’indice
de re´fraction-non line´aire avec pre´cision. C’est la me´thode la plus directe, et la seule
disponible pour e´tudier avec pre´cision tous les termes du tenseur de susceptibilite´ non-
line´aire du troisie`me ordre. Cette me´thode est base´e sur l’e´tude de l’interaction entre
plusieurs faisceaux au sein d’un mate´riau posse´dant une non-line´arite´ cubique. Les effets
non-line´aires de´crits par la susceptibilite´ non-line´aire du troisie`me ordre ont e´te´ e´tudie´s
expe´rimentalement pour la premie`re fois par Maker et Terhune dans plusieurs cristaux
et a` l’aide de plusieurs configurations de mesures [41]. Les configurations de mesures em-
ploye´es reposaient sur le me´lange de trois faisceaux au sein d’un cristal non-line´aire, puis
sur une e´tude spectrale de la fraction de lumie`re convertie dans une autre longueur d’onde
par effet non-line´aire du troisie`me ordre. En effet, nous avons vu, dans la partie 1.2, que
dans le cas d’une interaction entre trois ondes incidentes de pulsations diffe´rentes ω1, ω2
et ω3, il est possible d’obtenir au sein de la polarisation non-line´aire du troisie`me ordre
toutes les combinaisons possibles entres les trois champs et leurs conjugue´s, ce qui per-
met la ge´ne´ration d’ondes aux pulsations ω1 ± ω2 ± ω3, qu’il est alors possible d’isoler a`
l’aide d’un monochromateur. En outre, la connaissance des syme´tries du cristal permet
d’e´liminer certains termes du tenseur de susceptibilite´ et de trouver e´ventuellement des
relations entre les termes restants. Par exemple, pour un cristal a` syme´trie cubique, le
tenseur de susceptibilite´ du troisie`me ordre posse`de 21 e´le´ments non-nuls sur les 81 qui
composent le tenseur, dont au moins 7 sont inde´pendants [28]. Dans ces conditions, une
e´tude spectrome´trique de la lumie`re ge´ne´re´e par les interactions au sein du cristal dans
plusieurs configurations diffe´rentes permet de de´terminer plusieurs, voire tous les e´le´ments
du tenseur de susceptibilite´ [41].
En particulier, dans le cas de l’e´tude de variation d’indice de re´fraction dans un confi-
guration a` un seul faisceau, le terme de susceptibilite´ qui nous inte´resse est le terme :
χ(3)(ω, ω, ω,−ω)
Dans ce cas, la me´thode de me´lange a` quatre ondes la plus adapte´e a` l’e´tude de ce
terme de susceptibilite´ est une me´thode de me´lange de´ge´ne´re´ a` quatre ondes, c’est a`
dire un me´lange a` quatres ondes dans lequel deux des ondes implique´es ont la meˆme
pulsation [42]. Dans une telle configuration (la configuration expe´rimentale la plus simple
est sche´matise´e a` la figure 1.2), deux faisceaux de pulsation ω1 viennent interagir avec
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un troisie`me faisceau de fre´quence ω2 = ω1 + ∆. Parmi les termes de la polarisation du
troisie`me ordre, se trouve en particulier un terme de la forme :
P (3)(2ω1 − ω2) = 3χ(3)(2ω1 − ω2, ω1, ω1,−ω2)E2(ω1)[E(ω2)]∗ (1.49)
Référence
Echantillon
double
monochromateur
ES
PM(Réf.)
PM(Ech.)
ω2=ω1+∆
ω1
Fig. 1.2 – Configuration expe´rimentale de me´lange de´ge´ne´re´ a` 4 ondes [43]. Notons
que dans cette configuration particulie`re, un seul faisceau a` la pulsation ω1 est utilise´.
Le champ e´lectrique a` la pulsation ω1 interviendra deux fois au sein de la susceptibilite´
non-line´aire. Deux vibrations de pulsations tre`s proches ω1 et ω2 = ω1 + ∆ sont donc
superpose´es a` l’aide d’une lame se´paratrice. Ces deux ondes viennent interagir au sein de
l’e´chantillon et d’un mate´riau de re´fe´rence. Un monochromateur permet d’isoler l’onde
ge´ne´re´e a` la pulsation ω1 −∆ par effet non-line´aire.
Ce terme source donne naissance a` une vibration de pulsation 2ω1 − ω2 qui peut eˆtre
e´tudie´e se´pare´ment a` l’aide d’un monochromateur. L’intensite´ I3 de l’onde e´mise a` cette
pulsation est alors de la forme :
I3 = K × |χ(3)(2ω1 − ω2)|2 × I21 I2 l2
I1 et I2 repre´sentent les intensite´s des faisceaux a` ω1 et ω2, et l l’e´paisseur de l’e´chan-
tillon. Malheureusement, il est difficile de connaˆıtre avec pre´cision la valeur du coeffi-
cient K qui de´pend des conditions expe´rimentales. Il est alors indispensable d’utiliser
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une voie de re´fe´rence identique, comportant un mate´riau non-line´aire connu pour se de´-
barrasser de ce coefficient. L’inconve´nient majeur de cette me´thode est donc la ne´cessite´
d’utiliser un mate´riau de re´fe´rence et elle ne permet donc pas une mesure absolue directe.
En revanche, cette me´thode permet une mesure relative pre´cise. En outre, il faut noter
que les me´thodes de me´lange a` quatre ondes ne sont sensibles qu’aux non-line´arite´s re´-
pondant a` des excitations temporelles tre`s rapides (< 10−13 s).
D’autre part, pour une estimation plus exacte de la susceptibilite´ χ(3)(ω1, ω1, ω1,−ω1),
il faudrait utiliser des pulsations tre`s proches. Or, lorsque |∆|/(2pic) = |ω2− ω1|/(2pic) <
1000 cm−1, la susceptibilite´ du mate´riau de re´fe´rence peut de´vier conside´rablement car
des contributions supple´mentaires induites par phonons peuvent intervenir [42]. En effet,
lorsque les pulsations ω1 et ω2 sont strictement identiques, la susceptibilite´ non-line´aire
du troisie`me ordre χ(3)(ω1, ω1, ω1,−ω1) provient majoritairement de me´canismes e´lectro-
niques. En revanche, lorsque deux ondes de pulsations le´ge`rement diffe´rentes interagissent
au sein du mate´riau non-line´aire, il est possible d’exciter des re´sonances Raman, c’est a`
dire des transitions vibrationelles du mate´riau teste´. Cette contribution nucle´aire vient
s’ajouter alors a` la contribution e´lectronique. Or, le de´calage en fre´quence induit par la
diffusion Raman est, par exemple, d’environ 500 cm−1 pour un solide tel que la silice, et
d’environ 1000 cm−1 pour un liquide tel que le tolue`ne [6].
Il est alors essentiel de bien choisir et de bien connaˆıtre le mate´riau a` tester, ainsi
que le mate´riau de re´fe´rence. Des travaux [43] ont malgre´ tout pu eˆtre effectue´s avec
|∆|/(2pic) ≈ 60 cm−1 graˆce a` une estimation quantitative critique de ce phe´nome`ne, qui,
dans ce cas pre´cis, induisait une contribution ne´gligeable.
Au niveau expe´rimental, il faut noter que la mise en place de ce type de me´thode
est assez complexe. En effet, sa re´alisation ne´cessite l’alignement pre´cis d’au moins deux
faisceaux par voie de mesure (voie principale et voie de re´fe´rence), ainsi que l’utilisation
d’un, voire de deux monochromateurs de grande re´solution. L’obtention de deux faisceaux
de pulsations le´ge`rement diffe´rentes n’est pas non plus aise´e. En outre, comme nous l’avons
vu, ce type de me´thode ne permet de mesurer exactement le terme de susceptibilite´
de´crivant l’effet Kerr a` un seul faisceau. Enfin, ce principe de mesure n’est pas sensible
aux me´canismes plus lents comme l’e´lectrostriction et les effets thermiques.
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1.4.2 Me´thodes interfe´rome´triques
Une autre me´thode pour mesurer plus directement la variation d’indice photo-induite
dans un e´chantillon non-line´aire est de faire de l’interfe´rome´trie. Ce type de me´thode
implique de diviser le faisceau incident en deux faisceaux afin de les faire interfe´rer dans
une configuration de type Michelson [44, 45] ou Mach-Zender [46], par exemple. Ce type de
me´thode est, par nature, sensible a` toute variation d’indice photo-induite, contrairement
aux me´thodes base´es sur le me´lange a` 4 ondes. Par ailleurs, une de´termination absolue
de l’indice de re´fraction est possible, si les caracte´ristiques spatio-temporelles du faisceau
incident sont e´tudie´es.
Configuration a` un faisceau
caméra CCD
faisceau
incident
échantillon
miroirs
séparatrice
Fig. 1.3 – Montage interfe´rome´trique de type Michelson re´gle´ en franges paralle`les
Une configuration de type Michelson a` un seul faisceau est repre´sente´e a` la figure 1.3.
Dans une telle configuration, les franges d’interfe´rences sont image´es sur une came´ra CCD.
Il est ensuite ne´cessaire d’augmenter graduellement l’intensite´ du faisceau incident jusqu’a`
observer un de´placement de franges d’interfe´rence duˆ a` la variation d’indice photo-induite
dans le mate´riau. Cette me´thode permet de de´celer des variations de chemin optique de
l’ordre de la longueur d’onde. Pour de´terminer sans ambigu¨ıte´ le signe de l’indice de
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re´fraction non-line´aire, il est ne´cessaire de calibrer le montage, afin de relier le sens de
de´placement des franges avec le signe de la variation d’indice [45].
Cette configuration a` un faisceau est assez difficile a` mettre en oeuvre. En effet, le
choix des e´le´ments optiques et l’alignement d’un tel montage interfe´rome´trique est rendu
difficile puisqu’un laser impulsionnel doit eˆtre utilise´. Or, ce genre de laser n’est pas
toujours tre`s stable en puissance impulsion apre`s impulsion et peut pre´senter un fort
de´pointe´. En outre, intensite´ et fluence peuvent eˆtre tre`s e´leve´es, ce qui ne´cessite l’emploi
de miroirs et de se´paratrices tre`s re´sistants au flux. Une configuration pompe-sonde peut
eˆtre plus commode et apporte de nombreuses autres possibilite´s. Plusieurs cas de figures
peuvent alors eˆtre envisage´s.
Cas de deux faisceaux distincts
Dans ce cas, le faisceau pompe, issu d’un laser impulsionnel induit la variation d’indice
dans l’e´chantillon. L’e´chantillon est alors place´ sur un des bras d’un montage interfe´rome´-
trique mis en place a` l’aide d’un autre laser (un laser continu, par exemple, pour simplifier
la mise en place du montage et en assurer la stabilite´). Il est alors ne´cessaire de super-
poser et de se´parer les deux faisceaux a` l’aide de dichro¨ıques si leurs longueurs d’ondes
sont diffe´rentes, ou d’attaquer l’e´chantillon sous des angles diffe´rents. Toutefois, dans ce
cas de figure, la susceptibilite´ non-line´aire mesure´e caracte´rise l’effet d’un faisceau pompe
a` une pulsation ω1 sur un faisceau sonde a` une pulsation ω2. Le terme de susceptibilite´
non-line´aire n’est pas celui qui de´crit l’effet Kerr a` un faisceau.
Cas d’un seul faisceau se´pare´ en un faisceau sonde et un faisceau pompe
Pour e´viter le proble`me sus-mentionne´, il est pre´fe´rable d’utiliser un seul laser impul-
sionnel dont on pre´le`ve une partie pour constituer le faisceau sonde. Ce cas de figure a
e´te´ repre´sente´ a` la figure 1.4 en s’inspirant du montage de la re´fe´rence [47]. Le faisceau
sonde, de faible intensite´, permet de constituer un montage interfe´rome´trique (de type
Mach-Zender dans l’exemple choisi). L’e´chantillon est place´ sur un des bras du montage
interfe´rome´trique. Le faisceau pompe est focalise´ dans l’e´chantillon, permettant ainsi d’in-
duire la variation d’indice. Dans ce cas, seul un angle d’attaque diffe´rent sur l’e´chantillon
permet de se´parer les deux faisceaux. En effet, l’utilisation de deux faisceaux pompe et
sonde confondus ne´cessiterait de croiser leurs polarisations afin de pouvoir les se´parer. Or,
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dans une telle configuration, le terme de susceptibilite´ mesure´ est uniquement lie´ a` χ
(3)
xyxy
(d’apre`s le tableau 1.3).
caméra CCD
faisceau
incident
échantillon
ligne à retard
Mach-Zender
objectif
miroirs
lames séparatrices
faisceau pompe
faisceau sonde
Fig. 1.4 –Montage interfe´rome´trique de type Mach-Zender en configuration pompe-sonde
La configuration expe´rimentale de´crite a` la figure 1.4 posse`de deux particularite´s in-
te´ressantes que la configuration pompe-sonde permet. D’une part, le profil spatial du
faisceau pompe peut eˆtre image´ sur la came´ra (a` l’aide d’une lentille, non repre´sente´e).
Ainsi, ceci permet de corre´ler la re´partition spatiale du faisceau pompe et la re´partition
spatiale de la variation d’indice. Une telle re´solution spatiale de la variation d’indice est
inte´ressante, par exemple, pour e´tudier un e´ventuel e´largissement spatial de la variation
d’indice, duˆ a` un phe´nome`ne de diffusion thermique. D’autre part, si la dure´e d’impulsion
est infe´rieure a` quelques centaines de picosecondes, l’impulsion pompe peut eˆtre avance´e
ou retarde´e par rapport a` l’impulsion sonde, a` l’aide de la ligne a` retard repre´sente´e sur
la figure 1.4. Ceci permet d’avoir une mesure re´solue en temps, graˆce a` laquelle des me´-
canismes de temps de re´ponse supe´rieurs a` la dure´e d’impulsion peuvent eˆtre e´tudie´s.
Pour des impulsions de dure´e supe´rieure a` quelques nanosecondes, on comprend que ce
genre d’ame´lioration n’est techniquement pas re´alisable, puisqu’il faut allonger le chemin
optique de 30 cm pour de´caler les impulsions d’une seule nanoseconde.
En re´sume´, les me´thodes interfe´rome´triques sont donc particulie`rement inte´ressantes
pour leur sensibilite´ et la possibilite´ d’une mesure de l’indice de re´fraction non-line´aire
absolue et incluant tous les me´canismes. La possibilite´ d’une mesure re´solue en temps et
spatialement est e´galement tre`s inte´ressante. En revanche, ce type de montage interfe´ro-
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me´trique reste assez complexe a` mettre en place dans sa configuration pompe-sonde. En
outre, ces me´thodes ne´cessitent un dispositif d’imagerie assez complexe et performant. La
came´ra doit avoir une grande re´solution et peu de bruit de fond. Dans ces conditions, et
a` l’aide d’un traitement d’image tre`s fin de la de´formation des franges d’interfe´rence, ce
genre de me´thode permet de de´celer des variations de chemin optique bien infe´rieures a`
la longueur d’onde.
1.4.3 Etude de distorsion de faisceau
Ce type de mesure de l’indice de re´fraction non-line´aire regroupe en fait plusieurs
me´thodes dont l’approche est identique : e´tudier la de´formation d’un faisceau de forte
puissance apre`s son passage dans un milieu non-line´aire. Seule la fac¸on d’analyser cette
de´formation change d’une me´thode a` l’autre. Ce type de me´thode est la fac¸on la plus
simple et la plus directe d’e´tudier le phe´nome`ne d’autofocalisation mais ne´cessite une
bonne connaissance du faisceau incident, une analyse pre´cise du phe´nome`ne d’autofoca-
lisation et ne pre´sente pas toujours une sensibilite´ aussi bonne que les me´thodes pre´ce´-
demment de´crites.
Autofocalisation
Si un mate´riau die´lectrique est soumis a` une re´partition d’intensite´ lumineuse non
uniforme I(~r) suffisamment e´leve´e, l’indice de re´fraction n du mate´riau n’est plus unifor-
me´ment e´gal a` l’indice de re´fraction line´aire n0 mais de´pend de la position ~r de la manie`re
suivante :
n(~r) = n0 + γ I(~r) (1.50)
Conside´rant une re´partition d’intensite´ gaussienne, par exemple, on constate l’appa-
rition d’une lentille d’indice photo-induite dans l’e´chantillon non-line´aire. Ce phe´nome`ne
est illustre´ a` la figure 1.5 dans le cas ou` γ > 0. En terme de chemin optique, tout se passe
comme si l’e´chantillon, d’e´paisseur finie L, e´tait e´largi le´ge`rement au niveau de l’axe op-
tique du faisceau.
Si l’e´chantillon est suffisamment e´pais, cette lentille d’indice va focaliser le faisceau
un peu plus, concentrant sa puissance sur une zone plus re´duite autour de l’axe optique.
La lentille d’indice photo-induite par cette nouvelle re´partition de puissance sera ainsi un
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peu plus ”convergente” et ainsi de suite jusqu’a` atteindre des intensite´s particulie`rement
e´leve´es pouvant mener a` l’endommagement du mate´riau. Ce phe´nome`ne est connu sous
le nom d’autofocalisation3.
I(r)
n0
n0 + γ I(0)
n0
L
L(1+γ I(0)/n0)
Fig. 1.5 – Variation d’indice photo-induite dans un e´chantillon d’e´paisseur finie L, illu-
mine´ par un faisceau gaussien et de´formation ge´ome´trique e´quivalente (en terme de che-
min optique)
Dans le cas ge´ne´ral, la re´partition d’indice non-uniforme engendre´e par un faisceau
laser intense dans un mate´riau perturbe la propagation du faisceau, provoquant une au-
tofocalisation du faisceau (ou encore une de´focalisation). Traditionnellement, deux types
d’autofocalisation sont distingue´es : l’autofocalisation globale du faisceau, engendrant une
de´formation du faisceau tout entier et concentrant toute sa puissance sur une surface de
plus en plus petite et l’autofocalisation dite ”`a petite e´chelle”, qui amplifie les e´ventuelles
sur-intensite´s du faisceau jusqu’a` l’e´clater en plusieurs filaments. Dans le pire des cas, ces
deux phe´nome`nes peuvent amorcer un endommagement du mate´riau et dans le meilleur
des cas, perturber plus ou moins le front d’onde du faisceau. L’autofocalisation est tout
naturellement limite´e par la diffraction du faisceau. Conside´rant un faisceau gaussien
3Une de´focalisation photo-induite est e´galement possible si l’indice de re´fraction non-line´aire est ne´-
gatif, mais elle ne peut e´videmment pas mener a` un endommagement du mate´riau
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de longueur d’onde λ et de puissance totale P se propageant dans un mate´riau d’indice
line´aire n0 et d’indice non-line´aire γ, on montre que le phe´nome`ne d’autofocalisation com-
pense exactement la diffraction du faisceau pour une puissance critique Pc de la forme
(voir annexe B) :
Pc = 0, 273× pi (1, 22λ)
2
8n0 γ
(1.51)
Au-dela` de cette puissance critique, le faisceau a tendance a` se focaliser de plus en
plus. Si la distance parcourue dans le mate´riau est assez longue, l’intensite´ au centre du
faisceau peut atteindre des valeurs suffisamment e´leve´es pour amorcer l’endommagement
du mate´riau.
Estimation de l’indice de re´fraction non-line´aire a` partir de la puissance cri-
tique
Parmi les toutes premie`res me´thodes utilise´es pour estimer l’indice de re´fraction non-
line´aire, l’e´tude du seuil d’endommagement peut permettre d’estimer la puissance cri-
tique [48, 49] et donc la valeur de l’indice de re´fraction non-line´aire. Ce genre de mesure
permet d’avoir une estimation globale de l’indice de re´fraction non-line´aire si le proces-
sus d’endommagement est majoritairement amorce´ par le phe´nome`ne d’autofocalisation
(ceci est une bonne approximation pour des impulsions de dure´e infe´rieure a` quelques
dizaines de picosecondes ou des faisceaux particulie`rement larges et donc de puissance
totale tre`s importante). En revanche, cette me´thode a comme de´faut d’eˆtre destructrice
et elle n’a pas une grande sensibilite´, a priori. Cette me´thode est encore utilise´e aujour-
d’hui a` des fins me´trologiques [50]. Pour eˆtre sensible, cette me´thode ne´cessite alors une
analyse fine du phe´nome`ne d’autofocalisation et une me´trologie pre´cise et controˆle´e de
l’endommagement laser.
Limitation optique et e´tude de la re´fraction non-line´aire par distorsion de
faisceau
Pour des re´gimes de puissance au dessous de la puissance critique, le phe´nome`ne
d’autofocalisation a suscite´ l’inte´reˆt pour la re´alisation de syste`mes permettant de limiter
automatiquement la puissance d’un faisceau laser, afin, par exemple, de prote´ger des op-
tiques fragiles. Ce genre de dispositif limiteur posse`de un grand inte´reˆt e´galement dans la
conception de lasers a` impulsions ultra-courtes, pour e´liminer automatiquement certains
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modes dans la cavite´ laser. Plusieurs configurations permettant la limitation optique sont
illustre´es a` la figure 1.6.
(a)
(b)
(c)
Fig. 1.6 – Principales configurations de limiteurs optiques : (a) Cas d’une autofocalisa-
tion positive : l’e´chantillon est place´ avant le point de focalisation. La lentille convergente
photo-induite provoque un e´largissement de faisceau en champ lointain et la fraction de
puissance superflue est stoppe´e par un diaphragme. (b) Cas d’une autofocalisation ne´ga-
tive : l’e´chantillon est place´ apre`s le point de focalisation. La lentille divergente photo-
induite ainsi place´e provoque e´galement un e´largissement de faisceau en champ lointain.
(c) Cas d’une absorption non-line´aire. La puissance est directement re´duite lors du pas-
sage dans l’e´chantillon.
Une e´tude pousse´e de ces syste`mes a permis de mettre en place les premie`res me´thodes
de mesure d’indice de re´fraction non-line´aire par distorsion de faisceau. Un telle configu-
ration expe´rimentale est particulie`rement simple et la principale difficulte´ est d’utiliser
des mode´lisations adapte´es au phe´nome`ne d’autofocalisation et d’absorption non-line´aire
dans cette configuration expe´rimentale [51, 52, 53].
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Dans ces conditions, l’indice de re´fraction d’un e´chantillon fin de mate´riau fortement
non-line´aire (InSb) a pu eˆtre estime´ [51] en pre´disant l’allure du faisceau perturbe´ en
champ lointain. Cette me´thode ne pre´sentait pourtant pas encore de sensibilite´ suffisante
pour mesurer de faibles de´phasages non-line´aires avec pre´cision. Toutefois, d’autres tra-
vaux similaires [52] ont permis de mesurer une variation de chemin optique de l’ordre
de λ/2 dans du CS2, se rapprochant ainsi de la sensibilite´ des me´thodes interfe´rome´-
triques.
C’est toujours dans ce contexte que Sheik-Bahae et ses collaborateurs [40] ont mis en
place la me´thode de Z-scan, qui sera largement de´crite dans cette the`se. Cette me´thode
est e´galement base´e sur l’e´tude de la de´formation du faisceau. Plus particulie`rement, la
me´thode de Z-scan consiste a` de´placer un e´chantillon le long de l’axe optique autour
du point de focalisation et d’observer en champ lointain l’e´volution de la de´formation
du faisceau. Cette me´thode permet d’obtenir une sensibilite´ sur la variation de chemin
optique bien infe´rieure a` λ (λ/300 dans l’e´tude de Sheik-Bahae). Ce qui en fait une des
me´thodes les plus simples et les plus sensibles de mesure de l’indice de re´fraction non-
line´aire.
1.5 Conclusion
A partir du formalisme des e´quations de Maxwell et des relations constitutives de
la matie`re, l’indice de re´fraction non-line´aire a` e´te´ introduit et relie´ a` la susceptibilite´
non-line´aire du troisie`me ordre, dans le cas de milieux isotropes centrosyme´triques. En
toute rigueur, l’indice de re´fraction non-line´aire est lie´ a` une susceptibilite´ non-line´aire
du troisie`me ordre effective, issue d’une combinaison des termes inde´pendants du tenseur
de susceptibilite´ non-line´aire du troisie`me ordre. Nous avons vu e´galement que, suivant la
configuration expe´rimentale adopte´e, la susceptibilite´ effective peut provenir d’une com-
binaison diffe´rente de ces termes.
Dans le re´gime nanoseconde et dans les verres optiques, plusieurs me´canismes peuvent
mener a` une variation d’indice de re´fraction simultane´ment (effets e´lectroniques, e´lectro-
striction et effets thermiques). Ceci rend alors impossible toute re´duction de parame`tre
au sein de la susceptibilite´ non-line´aire effective.
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Ainsi, seule une me´thode base´e sur l’e´tude de l’autofocalisation permet re´ellement
d’estimer l’indice de re´fraction non-line´aire responsable de l’autofocalisation du faisceau.
Parmi les diffe´rentes me´thodes de mesure de la susceptibilite´ non-line´aire du troisie`me
ordre ou de l’indice de re´fraction non-line´aire, la me´thode de Z-scan semble particulie`-
rement bien adapte´e a` notre cadre d’e´tude. En outre, cette me´thode offre, a priori, une
grande simplicite´ de mise en oeuvre et une grande sensibilite´. Enfin, une mesure absolue
de l’indice de re´fraction non-line´aire est possible.
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La me´thode de Z-scan : principe et
e´tat de l’art
Le chapitre pre´ce´dent a permis de de´finir l’indice de re´fraction non-line´aire, de connaˆıtre
les diffe´rents me´canismes qui peuvent mener a` une variation d’indice photo-induite, et
d’introduire les diffe´rents moyens d’en e´valuer l’amplitude. Le but poursuivi dans ce me´-
moire est de mesurer avec le plus de pre´cision possible la valeur absolue de faibles indices
de re´fraction non-line´aire tenant compte de tous les me´canismes issus d’une action du fais-
ceau sur lui-meˆme. L’utilisation d’une me´thode a` un faisceau semble la manie`re la plus
directe de mesurer ceci. Par ailleurs, une me´thode base´e sur la de´formation photo-induite
du faisceau est, par nature, sensible a` tout type de variation d’indice photo-induite, ce
qui a oriente´ notre choix sur la me´thode de Z-scan. Afin de constituer un montage ex-
pe´rimental adapte´ a` notre but pre´cis et de mettre en place une mode´lisation limitant le
risque d’erreur sur la de´termination de l’indice de re´fraction non-line´aire, il est ne´cessaire
de se forger une parfaite connaissance de la me´thode de Z-scan, c’est a` dire une bonne
connaissance de son principe de fonctionnement, de ses avantages, mais bien plus encore,
de ses limites. Ce chapitre a donc pour but de pre´senter en de´tail la me´thode de Z-scan
en s’appuyant sur les e´tudes expe´rimentales et the´oriques de la litte´rature, ainsi que sur
notre propre expe´rience du sujet.
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2.1 Introduction
La me´thode de ”Z-scan”, de´veloppe´e pour la premie`re fois par M. Sheik-Bahae et al.
en 1990 [40] a e´te´ depuis tre`s utilise´e pour la mesure de l’indice de re´fraction et de l’ab-
sorption non-line´aires. Dans le contexte de l’e´tude de syste`mes limiteurs optiques, nous
avons vu dans le chapitre pre´ce´dent que l’utilisation d’un seul faisceau pour e´tudier la
re´fraction non-line´aire s’est montre´e concluante, ce qui simplifie conside´rablement le mon-
tage expe´rimental par rapport aux autres me´thodes de mesure de l’indice de re´fraction
non-line´aire (voir paragraphe 1.4.3).
Cependant, une mesure directe de la de´formation du faisceau reste peu sensible et
ne´cessite de connaˆıtre le profil spatial complet du faisceau en champ lointain, ceci en pre´-
sence, et en l’absence d’effets non-line´aires. L’ide´e de la me´thode de Z-scan est d’utiliser
un faisceau focalise´ et de ne s’inte´resser qu’a` l’e´volution en champ lointain de l’intensite´
du faisceau sur l’axe optique, lorsque l’e´chantillon se de´place le long de celui-ci. Au voisi-
nage du point de focalisation, l’intensite´ du faisceau sur l’axe optique e´volue rapidement,
induisant une lentille d’indice plus ou moins prononce´e. Ce balayage longitudinal permet
donc implicitement de faire varier l’intensite´ dans l’e´chantillon. Ceci permet d’induire une
variation d’indice de´pendante de la position longitudinale de l’e´chantillon.
Dans ce chapitre, le principe de base de la me´thode sera d’abord expose´ et quelques
caracte´ristiques importantes d’une telle me´thode seront de´crites. Puis, nous nous attar-
derons sur les diffe´rents mode`les analytiques de´veloppe´s pour simuler le signal obtenu
dans une telle configuration. Enfin, nous passerons rapidement en revue les principaux
travaux expe´rimentaux et les mate´riaux non-line´aires typiquement utilise´s dans les e´tudes
de Z-scan.
2.2 Montage expe´rimental et ge´ne´ralite´s
2.2.1 Principe
Le principe de base de la me´thode de Z-scan est donc de de´placer longitudinalement
un e´chantillon a` faces paralle`les le long de l’axe optique d’un faisceau focalise´. Ce balayage
va induire un changement d’indice de´pendant de la position, et donc une de´focalisation
du faisceau de´pendante de la position de l’e´chantillon. Il reste alors a` mesurer cette de´fo-
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calisation du faisceau. L’ide´e de la me´thode de Z-scan, qui est la plus simple pour mesurer
une de´focalisation, est de mesurer la puissance transmise par un diaphragme centre´ sur
l’axe optique du faisceau en champ lointain. En effet, la de´focalisation du faisceau va
provoquer une augmentation ou une diminution de sa divergence qui se traduira, dans un
plan fixe, par une diminution ou une augmentation d’intensite´ sur l’axe optique.
La figure 2.1 illustre l’e´volution de la puissance transmise par le diaphragme lors du
balayage longitudinal de l’e´chantillon. La lentille d’indice photo-induite dans l’e´chantillon
(voir paragraphe 1.4.3) devient de plus en plus prononce´e lorsque celui-ci s’approche du
point de focalisation, provoquant une de´focalisation du faisceau de plus en plus visible. En
revanche, aucune de´formation du faisceau n’est observe´e lorsque l’e´chantillon se trouve
dans une zone ou` l’intensite´ maximale du faisceau est trop faible pour engendrer une
variation d’indice notable.
La figure 2.1 repre´sente le cas d’une variation d’indice positive (γ > 0), sans phe´no-
me`ne d’absorption line´aire ou non-line´aire. Lorsque l’e´chantillon est place´ avant le point
de focalisation, la lentille d’indice a pour effet d’accroˆıtre le´ge`rement la divergence du
faisceau, ce qui provoque une diminution du flux traversant le diaphragme place´ devant
le de´tecteur. En revanche, un e´chantillon place´ apre`s le point de focalisation a tendance
a` re´duire la divergence du faisceau, ce qui provoque alors une augmentation du flux.
Lorsque l’e´chantillon se trouve au point de focalisation, l’intensite´ est maximum : c’est le
point de mesure pour lequel la variation d’indice dans l’e´chantillon est la plus e´leve´e. En
revanche, pour ce point de mesure, aucune de´formation n’est observe´e en champ lointain,
la puissance transmise retrouve son niveau original. En configuration de Z-scan a` un fais-
ceau, c’est malheureusement lorsque la variation d’indice est la plus forte que la me´thode
est la moins sensible.
Notons que dans le cas d’une variation d’indice ne´gative (γ < 0), la puissance trans-
mise repre´sente´e a` la figure 2.1 croˆıt puis de´croˆıt lorsque l’e´chantillon s’e´loigne de l’ob-
jectif. Ainsi, par une simple observation de la variation de puissance transmise, cette
me´thode permet de de´terminer sans aucune ambigu¨ıte´ le signe de l’indice de re´fraction
non-line´aire.
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Fig. 2.1 – Principe de base de la me´thode de Z-scan. Les courbes repre´sentent la puis-
sance normalise´e transmise par le diaphragme et l’intensite´ sur l’axe optique du faisceau
en fonction de la position longitudinale de l’e´chantillon. Pour simplifier l’illustration, la
variation d’indice dans l’e´chantillon a e´te´ illustre´e par une de´formation ge´ome´trique de
l’e´chantillon.
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2.2.2 Transmission normalise´e
Un des inte´reˆts principaux de cette configuration par rapport a` l’e´tude directe de la
de´formation du faisceau est de faire varier implicitement l’intensite´ dans l’e´chantillon.
Ainsi, lorsque l’e´chantillon est tre`s e´loigne´ du point de focalisation, la puissance trans-
mise P0 peut servir de puissance de re´fe´rence car elle repre´sente la puissance transmise
lorsque l’intensite´ dans l’e´chantillon est trop faible pour engendrer un variation d’indice
significative. Cette puissance transmise P0 permet d’introduire la notion de transmission
normalise´e, de´finie comme le rapport entre la puissance transmise par le diaphragme pour
une position quelconque de l’e´chantillon, divise´e par cette puissance de re´fe´rence P0.
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Fig. 2.2 – Allure des courbes de transmission normalise´e dans le cas d’une variation d’in-
dice positive ou ne´gative dans l’e´chantillon (cas d’un faisceau gaussien et d’un e´chantillon
fin devant la longueur de Rayleigh zR du faisceau qui sera de´finie plus loin)
En l’absence d’effets non-line´aires dans l’e´chantillon, le signal transmis resterait constant
e´gal a` P0. En pre´sence d’effets non-line´aires, on s’inte´resse alors a` l’e´volution de la trans-
mission normalise´e en fonction de la position longitudinale de l’e´chantillon sur l’axe
optique du faisceau. L’allure des courbes de transmission normalise´e est repre´sente´e a`
la figure 2.2 suivant que l’indice de re´fraction non-line´aire est positif ou ne´gatif. Cette
figure montre la signature caracte´ristique du signal de Z-scan comportant un maximum
et un minimum de part et d’autre du point de focalisation. Le parame`tre ∆T est de´fini
comme la diffe´rence de transmission normalise´e entre ces deux extrema. Nous verrons
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que, moyennant quelques approximations, ce parame`tre est proportionnel a` l’indice de
re´fraction non-line´aire.
2.2.3 De´tectivite´
A ce stade, quelques remarques peuvent d’ores et de´ja` eˆtre faites sur quelques limita-
tions inhe´rentes a` ce principe de mesure.
Tout d’abord, l’obtention d’une courbe de transmission normalise´e demande, au mi-
nimum, l’utilisation d’autant d’impulsions laser que de points de mesure ne´cessaires a`
re´soudre les variations en z de la transmission normalise´e. Ceci n’est pas force´ment ne´-
cessaire avec les autres me´thodes de mesure de´crites au chapitre pre´ce´dent. Nous allons
voir que la re´pe´tabilite´ des impulsions laser va ainsi avoir un impact de´terminant sur la
de´tectivite´ de la me´thode.
Le signal recherche´ ici correspond a` une faible variation de la puissance transmise
par le diaphragme. En terme de de´tection, cette me´thode n’est pas ”centre´e”, c’est a` dire
qu’elle est base´e sur la mesure de faibles variations d’une grandeur non nulle, et elle-
meˆme fluctuante. Ce type de mesure est donc particulie`rement sensible aux fluctuations
de puissance du faisceau, ce qui limite sa de´tectivite´.
Dans le but d’ame´liorer la de´tectivite´ de la me´thode en se rapprochant d’une me´-
thode ”centre´e”, une configuration alternative peut eˆtre utilise´e en observant non plus la
puissance sur l’axe optique du faisceau en champ lointain, mais les variations de la puis-
sance contenue dans sa pe´riphe´rie. Cette me´thode est connue sous le terme anglo-saxon
de ”eclipsing Z-scan” ou ”EZ-scan” [54]. Pour ce faire, le diaphragme est remplace´ par un
e´cran circulaire opaque ne laissant passer que 1% de la puissance totale du faisceau. Si le
rapport signal sur bruit est conside´rablement ame´liore´ par ce principe, il s’ave`re que cette
me´thode fournit des valeurs de l’indice de re´fraction assez peu suˆres. En effet, ce genre
de me´thode ne´cessite une mode´lisation parfaitement adapte´ au type de faisceau utilise´.
Tout e´cart au mode`le choisi peut conduire a` des erreurs importantes sur la de´termination
de l’indice de re´fraction non-line´aire et il est fortement recommande´ d’utiliser la me´thode
de Z-scan, si possible, dans sa configuration initiale [54].
Par ailleurs, les fluctuations en puissance du faisceau induisent une fluctuation, au
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mieux identique, de la puissance transmise, et donc de la transmission normalise´e im-
pulsions apre`s impulsions. Dans l’approximation d’une puissance transmise proportion-
nelle a` la puissance totale du faisceau, la puissance transmise est entache´e d’un bruit
multiplicatif. Ainsi, il n’est pas possible de de´tecter de variation de transmission norma-
lise´e infe´rieure a` l’amplitude des fluctuations du laser impulsion apre`s impulsion. Pour
se de´barrasser d’un tel bruit multiplicatif, il est ne´anmoins possible d’utiliser une voie
de re´fe´rence et de diviser la puissance transmise par la voie principale, par la puissance
mesure´e sur cette voie de re´fe´rence. Pour des mate´riaux posse´dant de tre`s fortes non-
line´arite´s ou lorsque des lasers a` impulsions ultra-courtes (ps-fs) sont utilise´s, il n’est
souvent pas ne´cessaire d’utiliser de voie de re´fe´rence, tant la variation de transmission
normalise´e est importante et bien supe´rieure aux fluctuations du laser. Lorsque l’ampli-
tude du phe´nome`ne non-line´aire est plus faible, une simple re´flexion du faisceau sur un
pyrome`tre est utilise´e comme voie de re´fe´rence. Ce type de proce´de´ suppose que l’e´nergie
totale du faisceau est corre´le´e a` la puissance transmise par la voie de mesure principale.
Ceci peut suffire a` ame´liorer la sensibilite´ de la me´thode, mais la configuration la plus
suˆre consiste a` constituer une voie de re´fe´rence parfaitement identique a` la voie de mesure.
Le signal le plus faible qu’il sera alors possible de de´tecter a` l’aide de cette me´thode
sera donc limite´ par la stabilite´ du laser et la bonne corre´lation entre les voies de mesure.
2.2.4 Influence du diame`tre du diaphragme et mesure de l’ab-
sorption non-line´aire
La transmission en puissance du diaphragme place´ devant le de´tecteur vaut, dans le
cas d’un faisceau a` profil gaussien :
S = 1− e−2 r2a/w2a
ou` ra et wa repre´sentent respectivement le rayon du diaphragme et le rayon en inten-
site´ a` 1/e2 du faisceau dans le plan du diaphragme.
A partir d’une e´tude nume´rique du signal de Z-scan, M. Sheik-Bahae et ses collabo-
rateurs ont montre´ que la sensibilite´ de la me´thode a` la mesure de re´fraction non-line´aire
de´croˆıt en (1 − S)0,25, si S < 0, 7. Retenons surtout que le maximum de sensibilite´ est
atteint lorsque S  1, c’est a` dire lorsque le diame`tre du diaphragme est faible devant
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le diame`tre du faisceau. On parle alors de configuration de Z-scan ”ferme´e”(closed Z-scan).
Par ailleurs, pour S = 1, de´signe´ comme la configuration de Z-scan ”ouverte” (open
Z-scan), la me´thode n’est plus sensible a` la re´fraction non-line´aire. En revanche, elle
reste sensible a` l’absorption non-line´aire de l’e´chantillon. Tout comme dans le cas de
la re´fraction non-line´aire, il est possible d’observer de l’absorption photo-induite dans
certains mate´riaux. Un coefficient d’absorption non-line´aire α2 est introduit de la meˆme
fac¸on que l’indice de re´fraction non-line´aire a e´te´ introduit. Si α0 de´signe le coefficient
d’absorption line´ique du mate´riau a` faible intensite´ (exprime´ couramment en cm−1), le
coefficient d’absorption line´ique global α de´pend de l’intensite´ I de la manie`re suivante 1 :
α(I) = α0 + α2 I (2.1)
α2 est alors exprime´ en cm/W , si l’intensite´ est exprime´e en W/cm
2.
En configuration de Z-scan ”ouvert”, c’est a` dire pour S = 1, la de´formation du fais-
ceau provoque´e par le phe´nome`ne de re´fraction n’est plus visible puisque c’est la puissance
totale du faisceau transmis qui est mesure´e. En revanche, l’absorption photo-induite en-
gendre une perte de puissance de´pendant de l’intensite´ incidente, et donc de la position de
l’e´chantillon dans le faisceau focalise´ incident. La figure 2.3 illustre le principe de mesure
de l’absorption en configuration ”ouverte”.
Dans le cas d’un faisceau gaussien et d’un e´chantillon fin devant la profondeur de
champ du faisceau, l’allure de la courbe de transmission normalise´e obtenue en configu-
ration ”ouverte” est repre´sente´e a` la figure 2.4.
Si la mesure en configuration ”ouverte” est insensible au phe´nome`ne de re´fraction
non-line´aire, il est important de noter que l’absorption non-line´aire intervient, quant a`
elle, lors de l’acquisition pour S  1 et de´forme les courbes de Z-scan. En effet, pour
s’en convaincre, il suffit de se souvenir, par exemple, que lorsque l’e´chantillon est place´
exactement au point de focalisation (z = 0), la transmission normalise´e retrouve son
niveau initial obtenu loin du point de focalisation (T = 1). Or, si l’e´chantillon pre´sente
de l’absorption non-line´aire, une partie de la puissance du faisceau est absorbe´e a` cette
1Ceci n’est vrai que dans le cas d’un me´canisme d’absorption a` deux photons, car c’est un me´canisme
du troisie`me ordre.
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position, et la puissance transmise PT est infe´rieure a` la puissance initiale P0 loin du point
de focalisation. Ainsi, la transmission normalise´e est infe´rieure a` 1 en z = 0.
+--I(0)/2
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α0 + α2.I(0)
-10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10
0.75
0.80
0.85
0.90
0.95
1.00
1.05
Pu
is
sa
nc
e 
to
ta
le
 n
or
m
al
is
ée
z (mm)
-10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10
0.75
0.80
0.85
0.90
0.95
1.00
1.05
Pu
is
sa
nc
e 
to
ta
le
 n
or
m
al
is
ée
z (mm)
-10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10
0.75
0.80
0.85
0.90
0.95
1.00
1.05
Pu
is
sa
nc
e 
to
ta
le
 n
or
m
al
is
ée
z (mm)
photodétecteur
Fig. 2.3 – Mesure de l’absorption non-line´aire en configuration de Z-scan ”ouverte”
Afin de de´terminer sans ambigu¨ıte´ l’indice de re´fraction non-line´aire et le coefficient
d’absorption non-line´aire, il convient d’abord de re´aliser une acquisition pour S = 1 qui
permet de de´duire la valeur du coefficient d’absorption non-line´aire seul. Cette valeur
doit eˆtre ensuite utilise´e dans les mode`les pour de´duire l’indice de re´fraction non-line´aire
a` partir des mesures faites pour S  1.
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Fig. 2.4 – Allure de la courbe de transmission normalise´e dans le cas S = 1 pour la
mesure de l’absorption non-line´aire (cas d’un faisceau gaussien et d’un e´chantillon fin
devant la longueur de Rayleigh zR du faisceau qui sera de´finie plus loin)
2.2.5 Influence de la diffusion par l’e´chantillon
En configuration de Z-scan, l’influence de la diffusion lumineuse s’est re´ve´le´e particulie`-
rement geˆnante et il est apparu important d’e´voquer ce phe´nome`ne, tant ses conse´quences
peuvent eˆtre dramatiques sur la de´termination de l’indice de re´fraction non-line´aire.
Vu la configuration expe´rimentale choisie et dans le cas ou` l’e´chantillon posse`de une
qualite´ de surface me´diocre, les pertes par diffusion sont a` l’origine d’une variation
de transmission normalise´e qui s’ajoute a` la variation due au phe´nome`ne non-line´aire.
Ceci peut de´former conside´rablement les courbes obtenues. Sans entrer dans les de´tails,
quelques conside´rations simples, e´taye´es par des re´sultats expe´rimentaux que nous avons
observe´s, permettent de comprendre le type de proble`me que peut poser la diffusion en
configuration de Z-scan.
Tout d’abord, les inhomoge´ne´ite´s surfaciques et volumiques des e´chantillons utilise´s
provoquent une perte par diffusion qui se caracte´rise grossie`rement par l’observation d’un
lobe de diffusion de largeur angulaire d’autant plus grande que l’amplitude des inhomo-
ge´ne´ite´s est importante. La figure 2.5 illustre l’effet de la diffusion en configuration de
Z-scan (pour simplifier la compre´hension, le cas d’un faisceau paralle`le a e´te´ conside´re´).
En position 1, l’e´chantillon est e´loigne´ du diaphragme. La fraction de flux diffuse´ qui par-
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ticipe a` la puissance transmise est donc faible. En revanche, en position 2, la contribution
de la diffusion transmise par le diaphragme peut devenir importante.
1 2
1 2
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faisceau incident
(spéculaire)
lame diffusante
faisceau incident inhomogénéitéponctuelle
Fig. 2.5 – Effet de la diffusion lumineuse en configuration de Z-scan
Ceci a e´te´ constate´ expe´rimentalement et est illustre´ a` la figure 2.6 par des mesures
de transmission normalise´e effectue´es a` 532nm sur un e´chantillon de verre de type flint
de qualite´ optique me´diocre. Une augmentation du signal transmis est constate´ au fur
et a` mesure que l’e´chantillon se rapproche du diaphragme. Ce type de diffusion est un
effet line´aire qui est observe´ e´galement a` faible intensite´. En effectuant une mesure a`
faible intensite´ et en la retranchant point par point a` la mesure effectue´e avec une forte
intensite´, il est possible de se de´barrasser de la diffusion par l’e´chantillon [40]. Ceci est
e´galement visible sur la figure 2.6.
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Fig. 2.6 – Courbes de transmission normalise´e observe´es sur un verre de type flint
a` 532nm (courbe a` haute intensite´, a` faible intensite´ et diffe´rence)
Dans le cas d’une inhomoge´ne´ite´ ponctuelle (rayure, poussie`re, etc...), l’effet de la
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diffusion peut eˆtre e´galement tre`s geˆnant et engendrer des taˆches de diffraction complexes
sur le diaphragme. Ce cas est illustre´ a` la figure 2.7. Dans le cas d’un faisceau focalise´
comme c’est le cas en configuration de Z-scan, une telle inhomoge´ne´ite´ ponctuelle peut se
trouver hors du faisceau (position 1) ou dans le faisceau (position 2) au cours du balayage,
induisant un contribution plus ou moins importante de cette diffraction dans la puissance
transmise par le diaphragme. Dans tous les cas, l’inhomoge´ne´ite´ se de´place dans le faisceau
et dans le pire des cas, il a meˆme e´te´ parfois observe´ un de´filement d’anneaux de diffraction
devant l’ouverture du diaphragme, induisant un oscillation importante de la transmission
normalise´e. La figure 2.8 illustre un tel comportement observe´ expe´rimentalement. Il
est clair que les courbes de transmission sont apparemment normales jusqu’a` ce qu’une
inhomoge´ne´ite´ pe´ne`tre dans le champ du faisceau et vienne perturber la transmission.
La re´pe´tabilite´ des courbes balayage apre`s balayage laisse peu de doute sur la nature de
telles fluctuations.
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Fig. 2.7 – Effet d’un inhomoge´ne´ite´ ponctuelle sur l’e´chantillon en configuration de Z-
scan
En lumie`re cohe´rente, un autre phe´nome`ne lie´ a` la diffusion lumineuse peut perturber
la mesure, c’est le phe´nome`ne de granularite´ laser ou speckle [55]. Lorsqu’un faisceau de
lumie`re cohe´rente e´claire une surface diffusante, toutes les figures de diffraction engendre´es
par les de´fauts diffusants interfe`rent et se brouillent pour former une figure d’interfe´rence
complexe d’apparence ”granuleuse”. Par ailleurs, la taille moyenne des ”grains” et d’au-
tant plus grande que le faisceau incident est de faible diame`tre [56]. Ceci se comprend
aise´ment en remarquant que, si le faisceau posse`de un diame`tre de l’ordre de grandeur des
de´fauts diffusants, la figure d’interfe´rence sera beaucoup plus simple et moins brouille´e,
engendrant des figures d’interfe´rence plus contraste´es et de dimensions caracte´ristiques
plus importantes. Ce type de comportement est tre`s connu et souvent utilise´ expe´rimen-
talement pour focaliser un faisceau cohe´rent sur une surface diffusante, comme les bords
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d’une fente, par exemple, en maximisant la taille des grains de speckle observe´s en diffu-
sion.
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Fig. 2.8 – 5 courbes de transmission normalise´e mesure´es conse´cutivement au meˆme
point, obtenues a` 1064nm sur un e´chantillon de silice de 11mm d’e´paisseur
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Fig. 2.9 – Evolution de la granularite´ laser en configuration de Z-scan
Ce phe´nome`ne a e´te´ observe´ a` l’oeil en configuration de Z-scan a` 532nm et il est
illustre´ a` la figure 2.9. Lorsqu’une des surfaces de l’e´chantillon est approche´e du point de
focalisation du faisceau, des grains de speckle de dimension croissante sont observe´s en
diffusion sur un e´cran. Suivant les zones explore´es de l’e´chantillon, ces grains de speckle
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peuvent eˆtre tre`s contraste´s et de dimension similaire a` celle du diame`tre de l’ouver-
ture du diaphragme. Ce phe´nome`ne peut donc e´galement engendrer des variations de
la puissance transmise n’ayant aucun lien avec le phe´nome`ne non-line´aire. En outre, ce
phe´nome`ne perturbe les courbes de Z-scan autour du point de focalisation, c’est a` dire
exactement la` ou` se trouve le signal inte´ressant a` exploiter.
Tous ces aspects du phe´nome`ne de diffusion lumineuse peuvent avoir lieu simultane´-
ment en configuration de Z-scan. L’effet global sur les courbes de transmission normalise´e
est tre`s difficile a` pre´voir. Par ailleurs, il n’est pas toujours e´vident de s’en de´barrasser
efficacement. En effet, il a e´te´ vu que, lorsqu’il est faible, le phe´nome`ne de diffusion peut
apparemment eˆtre de´duit aise´ment a` l’aide d’une acquisition a` faible intensite´. Or, la
diffusion peut perturber les courbes de transmission normalise´e autrement qu’en appor-
tant une contribution line´aire. Le phe´nome`ne de granularite´ laser, s’il est suffisamment
important, peut perturber le faisceau incident. Ainsi, c’est un faisceau bruite´ qui induit la
lentille d’indice dans le mate´riau. Les conse´quences d’une telle perturbation sur la trans-
mission normalise´e n’est pas e´vidente a` de´duire.
Pour illustrer ces propos et mettre en garde sur les conse´quences d’e´ventuelles fluctua-
tions spatiales du faisceau, reprenons le cas du phe´nome`ne de granularite´ laser ou speckle,
et plac¸ons nous dans le pire des cas : celui d’une re´partition de champ e´lectrique statisti-
quement homoge`ne, d’intensite´ moyenne Im, mais pourvu de fortes fluctuations spatiales
induite par le phe´nome`ne de speckle. Le champ e´lectrique E peut eˆtre conside´re´ comme
une variable ale´atoire complexe obe´issant a` une loi statistique gaussienne, caracte´ristique
des fluctuations de speckle [57]. Une proprie´te´ importante d’une telle variable ale´atoire
est que :
〈E2〉 = 2 〈E〉2 (2.2)
ou` 〈...〉 repre´sente une moyenne spatiale. D’apre`s cette proprie´te´, on peut montrer que
si cette onde traverse un milieu non-line´aire de type Kerr, le de´phasage non-line´aire ef-
fectif subi dans le milieu est the´oriquement deux fois supe´rieur au de´phasage non-line´aire
qu’aurait subi une onde plane de meˆme intensite´ moyenne Im, mais dont le champ e´lec-
trique est uniforme´ment re´parti [57]. Si cet exemple est un peu caricatural, retenons tout
de meˆme que, d’une manie`re ge´ne´rale, une re´partition d’intensite´ fluctuante provoque un
de´phasage non-line´aire supe´rieur a` une re´partition uniforme de meˆme valeur moyenne. Si
le faisceau incident est fortement bruite´ par du speckle, le de´phasage non-line´aire effectif
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peut donc eˆtre accru. Il faut, en effet, toujours eˆtre prudent quant aux conse´quences de
fluctuations sur un syste`me non-line´aire. Ceci peut paraˆıtre trivial pour un ”habitue´” des
syste`mes non-line´aires mais ce genre de conside´rations me´ritait d’eˆtre rappele´.
Cette me´thode de mesure est donc particulie`rement sensible a` tous les aspects du
phe´nome`ne de diffusion. Afin de limiter au maximum cet artefact de mesure, il est donc
pre´fe´rable de tenter de l’e´viter plutoˆt que de le corriger. Il faut alors travailler avec des
e´chantillons de tre`s bonne qualite´ optique et correctement nettoye´s. Enfin, il convient de
toujours choisir soigneusement une zone peu diffusante sur l’e´chantillon et de s’assurer
apre`s acquisition que l’allure des courbes est bien conforme aux simulations. Ce dernier
point ne´cessite de bien connaˆıtre les e´chantillons e´tudie´s, les parame`tres du montage et
le faisceau incident, afin d’utiliser la mode´lisation la plus juste pour pouvoir reconnaˆıtre
sans aucune ambigu¨ıte´ les courbes de transmission normalise´e de´forme´es par la diffusion.
Le proble`me de la diffusion est rarement souleve´ dans les e´tudes de Z-scan recense´es.
Pourtant, la me´thode de Z-scan est, a priori, particulie`rement sensible a` ce phe´nome`ne.
En effet, lorsque les effets non-line´aires sont particulie`rement e´leve´s, la diffusion apporte
une contribution difficile a` de´celer et quasi-invisible sur les courbes de transmission nor-
malise´es. Pourtant, ce phe´nome`ne a tre`s certainement une influence sur le niveau des
extrema des courbes de transmission normalise´es car il perturbe le profil spatial du fais-
ceau incident.
2.3 Mode´lisation
2.3.1 Rappels sur la propagation des faisceaux gaussiens
La plupart des mode`les propose´s pour de´crire l’effet du de´placement d’un e´chantillon
non-line´aire dans un faisceau focalise´ utilisent une description du faisceau incident de type
gaussien. En effet, il existe une expression analytique simple pour de´crire la propagation
de faisceaux gaussiens. Cette approche permet d’obtenir des expressions analytiques de´-
crivant le phe´nome`ne observe´ dans la configuration de Z-scan. Avant de passer en revue
les diffe´rentes expressions analytiques de´veloppe´es dans diffe´rents cas de figures (e´chan-
tillons fins, e´chantillons e´pais, forts de´phasages non-line´aires), nous rappelons ici quelques
relations utiles concernant la propagation des faisceaux gaussiens.
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Pour le mode fondamental gaussien TEM00, l’amplitude complexe du champ e´lectrique
s’e´crit :
E(r, z, t) = E0
w0
w(z)
exp
(
− r
2
w2(z)
+
ikr2
2R(z)
)
× exp (iφ(z, t)) (2.3)
La de´finition de la cote z est repre´sente´e sur la figure 2.10. La coordonne´e r repre´sente
la distance a` l’axe (0z). k repre´sente l’amplitude du vecteur d’onde, e´gale a` 2pi n0/λ, ou` n0
est l’indice line´aire du milieu. Le parame`tre w0 repre´sente le rayon a` 1/e en amplitude ou
a` 1/e2 en intensite´ a` z = 0. zR = kw
2
0/2 repre´sente la longueur de Rayleigh du faisceau,
de´finie comme la distance au bout de laquelle l’intensite´ sur l’axe optique est divise´e par
2. Les autres parame`tres w(z) et R(z) repre´sentent respectivement le rayon du faisceau
et la courbure de phase a` la position z. Ils ve´rifient les relations suivantes :
w(z) = w0
√
1 +
(
z
zR
)2
(2.4)
R(z) = z +
z2R
z
(2.5)
La fonction φ(z, t) regroupe des termes de phase uniquement de´pendants de z et de t.
Ce terme contient notamment le terme de propagation : −iωt + ikz. Il n’aura pas de
conse´quence sur l’autofocalisation du faisceau et sera par conse´quent toujours ignore´ par
la suite.
Quand z −→ ∞, l’e´volution du rayon du faisceau prend l’expression asymptotique
w(z) ≈ w0z/zR. On de´finit alors la demi-divergence θ du faisceau qui ve´rifie alors la re-
lation tan θ = λ/(piw0).
La propagation d’un faisceau gaussien TEM00 est illustre´e a` la figure 2.10.
Dans la description des mode`les qui va suivre, ce type de faisceau a e´te´ utilise´ pour
trouver des solutions analytiques au proble`me de Z-scan dans plusieurs cas de figure.
Le cas de l’utilisation de faisceaux non-gaussiens sera e´voque´ par la suite et discute´,
principalement au chapitre 4.
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zR
θ 02w0w
z
R(z)
w(z)
waist
(z = 0)
Fig. 2.10 – Divergence du mode fondamental gaussien a` partir du plan de focalisation
(plus connu sous le terme anglo-saxon de ”waist”) : notations et parame`tres ge´ome´triques
(courbe d’intensite´ a` 1/e2)
2.3.2 Cas d’e´chantillons fins
Dans le cas d’e´chantillons fins, c’est a` dire d’e´paisseur faible devant la longueur de
Rayleigh du faisceau incident, on peut trouver une solution analytique simple de´crivant
l’e´volution de la transmission normalise´e en configuration de Z-scan [40]. Dans le cas de
faibles variations d’indice induite par effet non-line´aire, on peut conside´rer que le faisceau
incident induit une variation d’indice dans le mate´riau e´gale a` ∆n(r, z) = γI(r, z). Si
l’e´paisseur de l’e´chantillon est, par ailleurs, faible devant la longueur de Rayleigh du
faisceau incident, on peut conside´rer que la re´partition de champ e´lectrique sur la face
d’entre´e de l’e´chantillon est a` peu pre`s la meˆme que sur la face de sortie, ceci dans
le cas line´aire. Dans le cas non-line´aire, on conside`re que le champ e´lectrique incident
a simplement e´te´ de´phase´ de ∆φ, de´phasage provoque´ par la variation d’indice non-
line´aire. Ce de´phasage est une fonction d’espace ∆φ(r, z) proportionnelle a` la re´partition
d’intensite´ dans l’e´chantillon, c’est a` dire, dans le cas d’un faisceau gaussien :
∆φ(r, z) =
∆φ0
1 + z2/z2R
exp
(
− 2r
2
w2(z)
)
(2.6)
avec ∆φ0 = k∆n0Leff .
∆n0 repre´sente la variation d’indice sur l’axe optique en z = 0, a` savoir γI0 ou` I0 est
l’intensite´ sur l’axe optique au point de focalisation (i.e. en (r, z) = (0, 0)).
Leff = (1 − e−αL)/α repre´sente l’e´paisseur effective de l’e´chantillon compte tenu de
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l’absorption line´aire de l’e´chantillon α, L e´tant l’e´paisseur re´elle de l’e´chantillon.
En tenant compte de l’absorption line´aire, le champ e´lectrique sur la face de sortie
de l’e´chantillon est alors finalement e´gal au champ e´lectrique incident multiplie´ par le
terme exp(−αL/2) exp(i∆φ(r, z)). Utilisant une me´thode de de´composition en faisceaux
gaussiens de ce terme, on montre finalement que, pour de faibles de´phasages non-line´aires
(i.e. |∆φ0|  1) et pour une observation en champ lointain, la transmission normalise´e
s’exprime de la manie`re suivante2 :
T (ζ,∆φ0) = 1 +
4∆φ0ζ
(ζ2 + 9)(ζ2 + 1)
(2.7)
ou` ζ = z/zR.
Dans le cas d’un faisceau gaussien, d’un e´chantillon fin, de faibles non-line´arite´s et
d’une observation en champ lointain avec une ouverture de diaphragme faible devant
le diame`tre du faisceau sur l’ouverture, la diffe´rence ∆T entre transmission normalise´e
maximale et minimale est proportionnelle au de´phasage non-line´aire et donc a` l’indice de
re´fraction non-line´aire. ∆T vaut dans ce cas :
∆T ≈ 0, 406×∆φ0 = 0, 406× k∆n0Leff (2.8)
Dans ce cas de figure, la sensibilite´ de la me´thode est de´finie comme le rapport
entre ∆T et le de´phasage non-line´aire introduit dans l’e´chantillon. Cette sensibilite´ est
ici fixe, e´gale a` 0, 406. Par ailleurs, la distance ∆z entre les extrema de la courbe est
proportionnelle a` la longueur de Rayleigh du faisceau [40] :
∆z = 1, 717× zR (2.9)
Dans ces conditions, l’allure des courbes de transmission normalise´e est bien de´termi-
ne´e et de´pend de peu de parame`tres. Pour un faisceau gaussien diffe´rent et un de´phasage
non-line´aire diffe´rent, la courbe de transmission normalise´e standard, de´crite par la rela-
tion 2.7, est simplement ”dilate´e” en ordonne´e et en abscisse.
2Notons que nous ne nous inte´ressons ici qu’au cas d’une absorption non-line´aire nulle. Les mode`les
analytiques permettant de de´crire la pre´sence d’absorption non-line´aire [40, 58] ne seront pas de´crits dans
ce document.
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La relation 2.8 nous informe que pour une variation non-line´aire du chemin optique de
seulement λ/100, la variation de transmission normalise´e the´orique associe´e sera de 2, 5%.
Cette me´thode est donc particulie`rement sensible. Pourtant, dans notre cadre d’e´tude et
avec la configuration expe´rimentale qui sera adopte´e, nous verrons que cette sensibilite´
ne suffit pas a` la mesure d’indice de re´fraction non-line´aire aussi faible que celui de la
silice en re´gime nanoseconde.
2.3.3 Cas d’e´chantillons e´pais
Le cas d’une e´paisseur d’e´chantillon faible devant la longueur de Rayleigh du faisceau
est beaucoup trop limitatif dans notre cadre d’e´tude. Pour augmenter la sensibilite´ de
la me´thode de Z-scan, il est possible de travailler dans une configuration ou` l’e´paisseur
de l’e´chantillon et la longueur de Rayleigh sont du meˆme ordre de grandeur. Le mode`le
pre´sente´ pre´ce´demment n’est alors plus valable. La mode´lisation se complique fortement
puisque maintenant, le faisceau e´volue notablement dans l’e´chantillon et provoque une
variation d’indice de´pendant non seulement de la position transversale, mais aussi de la
position longitudinale dans l’e´chantillon. Hermann et McDuff [58] ont de´veloppe´ un mo-
de`le adapte´ a` ce cas de figure menant a` une expression analytique simple, toujours dans
le cas de faisceaux gaussiens et de faibles de´phasages non-line´aires.
Le principe de base du mode`le de´veloppe´ par Hermann et McDuff a e´te´ de chercher des
solutions analytiques a` l’e´quation de propagation scalaire paraxiale non-line´aire, mieux
connue sous le nom d’e´quation de Schro¨dinger non-line´aire a` conditions initiales en z.
Par applications successives de transformations de Laplace, il est possible d’exprimer
une solution de cette e´quation de propagation a` l’aide d’une superposition line´aire de
modes de Laguerre-Gauss dans le cas ou` l’absorption line´aire est ne´gligeable. Dans le cas
d’un faisceau gaussien et d’un faible de´phasage non-line´aire, la re´partition de champ e´lec-
trique sur la face de sortie a e´te´ calcule´e analytiquement. Enfin, utilisant le principe de
Huygens-Fresnel, il est possible de calculer la re´partition de champ e´lectrique sur le plan
du diaphragme. La configuration adopte´e et les notations associe´es au calcul de Hermann
et McDuff sont de´crits a` la figure 2.11.
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ζ0 n0ζm ζd
Z
Fig. 2.11 – Configuration et notations dans le cas du mode`le d’Hermann et McDuff
Dans le cas d’une observation en champ lointain (ζd  1) et d’une re´fraction non-
line´aire pure (pas d’absorption non-line´aire), la transmission normalise´e prend la forme
suivante :
T (z, β) = 1− 1
8
β ln
(
9 + v2b
1 + v2b
× 1 + v
2
a
9 + v2a
)
(2.10)
avec va = ζ0 et vb = ζ0 − ζm.
ζ0 et ζm sont des parame`tres de distance normalise´e par rapport a` la longueur de
Rayleigh du faisceau incident respectivement dans le vide et dans le milieu. Si z est la
position de la face d’entre´e de l’e´chantillon par rapport au plan de focalisation, on a :
ζ0 = − z
zR
et ζm =
L
n0zR
ou` n0 est l’indice line´aire du milieu et L l’e´paisseur de l’e´chantillon.
Par ailleurs, le parame`tre β repre´sente ici un de´phasage non-line´aire effectif maximum
dans le milieu et s’exprime de la manie`re suivante :
β = 2kγI0n0zR (2.11)
Dans le cas d’e´chantillons e´pais, d’e´paisseur supe´rieure a` la longueur de Rayleigh du
faisceau incident, il est en effet plus commode de de´finir un de´phasage non-line´aire pro-
portionnel a` la longueur de Rayleigh et non plus proportionnel a` L. Dans ce cas de figure,
c’est bien sur une distance e´gale a` deux fois la longueur de Rayleigh que les interac-
tions non-line´aires vont eˆtre significatives. Ce de´phasage est qualifie´ de ”maximal” car
si l’e´paisseur de l’e´chantillon est infe´rieure a` 2zR, le de´phasage non-line´aire effectif dans
l’e´chantillon sera infe´rieur a` cette valeur.
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La figure 2.12 repre´sente l’e´volution des courbes de transmission normalise´e en fonc-
tion du parame`tre ζm =
L
n0zR
. Lorsque le parame`tre ζm est petit devant 1, les courbes
convergent vers le mode`le obtenu pre´ce´demment dans le cas d’e´chantillons fins. Pour un
de´phasage non-line´aire β constant, la sensibilite´ de la me´thode de Z-scan croˆıt rapidement
avec l’e´paisseur de l’e´chantillon pour atteindre une valeur limite, lorsque L zR. En effet,
dans ce cas, la distance d’interaction non-line´aire est limite´e uniquement par la longueur
de Rayleigh. D’autre part, l’e´volution de la distance normalise´e ∆z/zr entre les extrema
de transmission normalise´e est repre´sente´e a` la figure 2.13. Pour un e´chantillon d’e´pais-
seur tre`s infe´rieure a` zR, l’e´cartement entre les deux extrema tend vers la valeur 1, 717
obtenue dans le cas d’e´chantillons fins, puis augmente avec ζm et tend finalement vers ζm.
-25 -20 -15 -10 -5 0 5 10
0.97
0.98
0.99
1.00
1.01
1.02
1.03
T
ra
n
sm
is
si
o
n
 n
or
m
a
lis
é
e
z/z
R
Fig. 2.12 – Allure des courbes de transmission normalise´e dans le cas d’e´chantillons e´pais
(β = 0, 1 et ζm =
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Fig. 2.13 – Evolution de la distance entre les extrema de transmission normalise´e en
fonction du rapport ζm
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En de´rivant l’expression 2.10 par rapport a` ζ0, on peut exprimer la valeur de ∆T en
fonction du parame`tre ζm et du de´phasage non-line´aire β. La figure 2.14 repre´sente la
”sensibilite´”3 de Z-scan ∆T/β en fonction de ζm, dans le cas d’un e´chantillon e´pais. Le
meˆme rapport de sensibilite´ a e´galement e´te´ repre´sente´ a` l’aide de la relation 2.8 pour le
cas d’e´chantillons fins, afin de montrer la limite de validite´ de ce mode`le.
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Fig. 2.14 – Sensibilite´ ∆T/β en fonction de ζm
D’apre`s le mode`le de Hermann et McDuff, la sensibilite´ de Z-scan tend vers 1/2× ln 3
quand ζm  1. Ainsi, dans le cas d’e´chantillon de l’ordre de grandeur de la longueur de
Rayleigh du faisceau, la forme des courbes de transmission normalise´e n’est plus aussi
simple que dans le cas d’e´chantillons fins. Sensibilite´ et e´cartement entre les extrema
sont lie´s au parame`tre ζm qui caracte´rise le rapport de dimension entre l’e´paisseur de
l’e´chantillon et la profondeur de champ du faisceau. Par ailleurs, dans le cas limite d’un
e´chantillon tre`s supe´rieur a` la longueur de Rayleigh, nous avons vu que la sensibilite´ de
la me´thode sature. Par ailleurs, lorsqu’on travaille dans le cas d’e´chantillon e´pais, il est
3Dans le cas d’e´chantillon fins, la notion de sensibilite´ est clairement de´finie comme le rapport ∆T sur
le de´phasage non-line´aire ∆φ0 qui correspond a` une variation d’indice constante obtenue sur une distance
fixe´e par l’e´paisseur de l’e´chantillon. Dans le cas d’un e´chantillon e´pais, il est important de remarquer que
le de´phasage effectif dans l’e´chantillon (et non β) de´pend du rapport L/zR. On parlera ici de ”sensibilite´”
pour le rapport ∆T/β, mais cette de´finition pourrait eˆtre affine´e, par exemple en divisant plutoˆt ∆T
par la traditionnelle inte´grale B [59]. La courbe de ”sensibilite´” repre´sente´e ici permet tout de meˆme de
constater que pour des conditions expe´rimentales fixe´es (faisceau, e´chantillon), il est pre´fe´rable de choisir
une e´paisseur d’e´chantillon de l’ordre de la longueur de Rayleigh du faisceau.
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pre´fe´rable de se placer dans le cas ou` la sensibilite´ est proche de son maximum, pour avoir
un signal, d’une part plus e´leve´ et d’autre part moins sensible au parame`tre ζm.
2.3.4 Cas de forts de´phasages non-line´aires
Les deux mode`les pre´sente´s pre´ce´demment font une meˆme hypothe`se de faible valeur
du de´phasage non-line´aire. Pour savoir dans quelle mesure les mode`les pre´ce´dent sont va-
lides, il est inte´ressant de connaˆıtre les conse´quences d’un fort de´phasage non-line´aire sur
les courbes de transmission normalise´e. Samad et Vieira ont e´labore´ une the´orie valable
pour des de´phasages non-line´aires importants, mais ceci toujours dans le cas d’e´chan-
tillons fins et d’un faisceau incident gaussien [60].
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Fig. 2.15 – Transmission normalise´e calcule´e a` l’aide du mode`le de Samad et Vieira pour
des de´phasages de pi/10, pi/2, pi et 2pi
Reprenant l’expression de Sheik-Bahae du champ e´lectrique sur la face de sortie de
l’e´chantillon, ils ont utilise´, non plus une de´composition gaussienne du champ, mais le
principe d’Huygens-Fresnel pour calculer le champ sur l’axe optique au niveau du dia-
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phragme. La seule hypothe`se introduite est une hypothe`se de paraxialite´ du faisceau. Le
calcul rigoureux de l’inte´grale de Fresnel introduit dans ce cas la fonction gamma incom-
ple`te. Utilisant enfin une de´composition en se´rie de cette fonction inte´grale, il est possible
de calculer nume´riquement la transmission normalise´e en fonction de la cote normalise´e
z/zR. Pour une distance de 1000 × zR entre point de focalisation et diaphragme et en
utilisant 100 termes dans la de´composition en se´rie de la fonction gamma, nous avons cal-
cule´ et repre´sente´ a` la figure 2.15 les courbes de transmission normalise´e pour diffe´rentes
valeurs du de´phasage non-line´aire ∆φ0.
D’apre`s ces courbes, le mode`le de Sheik-Bahae semble encore a` peu pre`s valide, pour
des valeurs de de´phasage infe´rieures a` pi/2. L’erreur commise par le mode`le de Sheik-
Bahae4 sur la transmission normalise´e des extrema est de +5, 6% sur le minimum et
de +4, 9% sur le maximum, pour un de´phasage e´gal a` pi/2. Ceci induit finalement une
erreur sur ∆T infe´rieure a` 1%, mais la perte de syme´trie de la courbe de transmission
normalise´e devient tre`s claire. Pour des de´phasages supe´rieurs a` pi/2, les deux mode`les di-
vergent clairement. Le mode`le de Sheik-Bahae devient d’ailleurs faux de manie`re e´vidente
puisqu’il pre´voit des valeurs ne´gatives de la transmission normalise´e.
2.4 Etude de mate´riaux non-line´aires par la me´thode
de Z-scan
2.4.1 Etude dans des liquides
Expe´rimentalement, la me´thode de Z-scan a largement e´te´ utilise´e dans le cas de
mate´riaux d’indice non-line´aire e´leve´, comme par exemple le CS2. Ce liquide posse`de
un indice de re´fraction non-line´aire particulie`rement e´leve´, d’environ 3 × 10−18m2/W .
Dans ce liquide, le comportement non-line´aire provient principalement du me´canisme de
re´orientation mole´culaire, la mole´cule de CS2 e´tant particulie`rement polaire. Un grand
nombre des e´tudes mene´es utilisent ce liquide, soit pour ve´rifier la validite´ d’un nouveau
mode`le plus ge´ne´ral ou adapte´ a` un cas particulier [61], soit pour tester de nouvelles confi-
gurations de mesure originales (faisceaux particuliers [62, 63, 64], Z-scan a` deux faisceaux
et/ou re´solu en temps [65, 66, 67, 68]). On recense e´galement des e´tudes dans d’autres
liquides compose´s de mole´cules aromatiques, comme le tolue`ne, dont le comportement
4L’erreur est calcule´e comme T [Sheik−Bahae]−T [Samad]∆T [Samad]
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non-line´aire rappelle celui du CS2.
D’une manie`re ge´ne´rale, le milieu liquide est souvent utilise´, soit pour l’e´tude de
mole´cules organiques complexes qui montrent des comportements non-line´aires impor-
tants [69, 70, 71], soit pour l’e´tude du comportement non-line´aire de nanoparticules ou
d’agre´gats en solution [72, 73, 74, 75]. Ainsi, la me´thode de Z-scan a trouve´ des appli-
cations en chimie, pour suivre l’e´volution de re´actions chimiques [76, 77] par exemple,
ou encore en pe´trochimie, pour la mise en e´vidence de l’agre´gation d’asphalte dans des
solutions de tolue`ne [78].
2.4.2 Etude de semiconducteurs
En ce qui concerne les solides, de nombreuses e´tudes ont e´te´ mene´es dans le ZnSe, mais
e´galement dans d’autres semiconducteurs commeAsGa, CdTe ou ZnTe [40, 65, 79, 67, 80,
81, 82, 83, 84]. La forte non-line´arite´ de ce type de mate´riau (de l’ordre de 10−17m2/W ) est
principalement due a` leurs proprie´te´s e´lectroniques particulie`res. Par ailleurs, l’absorption
non-line´aire de ces mate´riaux est remarquablement e´leve´e et provient principalement d’un
me´canisme d’absorption a` deux photons [28], me´canisme au cours duquel les atomes ou
mole´cules sont excite´s par l’absorption simultane´e de deux photons. Ce me´canisme est un
me´canisme non-line´aire du troisie`me ordre et suit par conse´quent la loi 2.1 indique´e au
paragraphe 2.2.4. Ce type de me´canisme e´lectronique est tre`s rapide, donc inde´pendant
du re´gime temporel utilise´ (largeur des impulsions). Dans les verres optiques, et pour
la plupart des mate´riaux die´lectriques courants et non dope´s, ce type de phe´nome`ne a
beaucoup plus de chance d’avoir lieu pour des longueurs d’onde courtes, c’est a` dire au-
dessous de 500nm pour atteindre les bandes d’absorption situe´es dans l’ultraviolet. Dans
le cas de semiconducteurs comme le ZnSe, les me´canismes e´lectroniques de l’absorption
non-line´aire sont plus complexes et de´pendent de la ge´ne´ration de porteurs libres par
absorption a` deux photons, ainsi que de leur recombinaison. Ces me´canismes sont plus
lents, de temps de re´ponse de l’ordre de la nanoseconde. Ce type d’absorption de´pend
donc fortement du re´gime temporel utilise´ et peut mener, sous certaines conditions, a`
des comportements non-line´aires d’ordres supe´rieurs a` celui de´crit par la relation 2.1.
Dans ce type de mate´riau assez particulier, l’indice de re´fraction et l’absorption non-
line´aires sont donc tre`s de´pendants des conditions expe´rimentales (gamme d’intensite´,
dure´e d’impulsion, longueur d’onde), ce qui rend leur e´tude plus de´licate. L’e´tude des
diffe´rentes contributions e´lectroniques dans les semiconducteurs a fait l’objet de plusieurs
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e´tudes parmi celles qui ont e´te´ cite´es pre´ce´demment.
2.4.3 Etude de mate´riaux particuliers
Quelques e´tudes ont e´galement concerne´ des mate´riaux tre`s particuliers comme des
mate´riaux photore´fractifs [85, 82, 86, 87, 88] ou plus ge´ne´ralement des mate´riaux mon-
trant de tre`s fortes non-line´arite´s comme le chalcoge´nure As2S3 dont l’indice de re´fraction
non-line´aire a e´te´ estime´ de l’ordre de 10−8m2/W a` 633nm [89].
L’e´tude de verres dope´s pre´sente e´galement beaucoup d’inte´reˆt dans la mesure ou` ils
sont tre`s utilise´s en physique des lasers ou en optique guide´e. D’autre part, leur compor-
tement non-line´aire peut eˆtre controˆle´ par la concentration de dopants. Ainsi, plusieurs
e´tudes ont e´te´ mene´es dans ce sens [11, 10, 9, 90, 8, 91, 92, 93], montrant par exemple
que le comportement non-line´aire de verres ou de couches minces dope´s par des nanopar-
ticules me´talliques peut atteindre de tre`s grandes valeurs et de´pend de la concentration
et de la forme des nanoparticules.
Toutefois, ce genre d’e´tude doit eˆtre mene´e avec la plus grande prudence. En effet,
certains travaux ont montre´ que l’irradiation laser peut modifier la taille et la re´partition
spatiale de nano-agre´gats me´talliques implante´s dans du verre [94, 95]. Ces modifications
produisent des variations d’indice et d’absorption line´aires irre´versibles qui, en configu-
ration de Z-scan, produisent des courbes de transmission normalise´e similaires a` celles
obtenues habituellement, mais inde´pendantes de l’intensite´ du faisceau incident.
En outre, un autre phe´nome`ne est connu pour modifier l’absorption des verres non
exclusivement constitue´s de silice, c’est la solarisation [36]. La solarisation de´signe l’induc-
tion durable d’absorption dans un mate´riau par illumination. Ce type de phe´nome`ne a e´te´
observe´ lors de l’illumination de verres dans l’ultraviolet a` l’aide de lasers impulsionnels.
Les verres ainsi illumine´s se colorent et cette coloration se conserve apre`s illumination.
Cette modification du mate´riau peut eˆtre re´versible en le soumettant a` un traitement
thermique. Ce genre de comportement a e´galement e´te´ observe´ dans le visible, a` 532nm
dans des verres borosilicates tels que le BK7. Ce type de solarisation provient alors d’un
me´canisme d’absorption a` deux photons qui permet alors, par absorption simultane´e de
deux photons visibles, d’atteindre les bandes d’absorption situe´es dans l’ultraviolet. Il
faut eˆtre avise´ d’un tel comportement lorsque l’on veut mener une e´tude de Z-scan dans
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des verres dope´s et que l’on constate de l’absorption a` deux photons.
2.4.4 Etudes spe´cifiques de l’absorption non-line´aire et compor-
tements singuliers
Pour la re´alisation de syste`mes limiteurs optiques a` absorption ou pour la recherche
d’absorbants saturables, la me´thode de Z-scan est e´galement employe´e pour e´tudier sur-
tout l’absorption non-line´aire. Dans le cas d’un me´canisme d’absorption a` deux photons,
l’e´volution de l’absorption non-line´aire peut eˆtre de´crite par une loi line´aire en intensite´.
Dans les mate´riaux dits ”absorbants saturables”, l’absorption peut de´croˆıtre lorsque l’in-
tensite´ augmente. Leur coefficient d’absorption est couramment de´crit a` l’aide de deux
parame`tres : α0, le coefficient d’absorption a` faible intensite´ et Is, l’intensite´ de saturation.
A l’aide d’un mode`le a` deux niveaux, on montre que le coefficient d’absorption s’exprime
alors :
α(I) =
α0
1 + I/Is
(2.12)
Ce type de comportement s’observe, par exemple dans des milieux organiques [96]. Un
tel comportement induit un renversement des courbes de transmission normalise´e obte-
nues habituellement. En effet, dans un absorbant saturable, l’absorption diminue lorsque
l’e´chantillon se rapproche du point de focalisation, induisant une augmentation de la puis-
sance transmise par l’e´chantillon.
L’utilisation d’un mode`le a` quatre niveaux peut eˆtre ne´cessaire pour expliquer d’autres
comportements complexes. Un tel mode`le a` quatre niveaux me`ne a` la relation suivante :
α(I) =
α0 Is + β0I
I + Is
(2.13)
ou` un troisie`me parame`tre β0 a e´te´ introduit. Un tel mode`le peut donc mener a` une
fonction α(I) croissante ou de´croissante suivant les valeurs relatives des parame`tres α0
et β0. Ainsi, il a e´te´ observe´ dans des couches minces sol-gel dope´es avec un colorant,
des comportements d’absorption saturable et d’absorption saturable inverse suivant la
longueur d’onde utilise´e, menant a` des courbes de transmission normalise´e d’allure, res-
pectivement, renverse´e et classique [97].
Enfin, dans un colorant comme la rhodamine B, un mode`le a` cinq niveaux est ne´ces-
saire pour de´crire le renversement progressif des courbes de transmission normalise´e d’un
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type de comportement a` son inverse lorsqu’on fait varier l’intensite´ maximale utilise´e [98].
Lors des e´tudes de Z-scan, tous ces me´canismes d’absorption non-line´aire me`nent
donc a` des comportements complexes de l’absorption non-line´aire et donc a` des compor-
tements varie´s des courbes de transmission normalise´e. Il faut donc garder a` l’esprit que
le comportement de la transmission normalise´e de´crite au paragraphe 2.2.4 n’est valable,
d’une manie`re ge´ne´rale, que dans le cas du me´canisme d’absorption a` deux photons a` des
intensite´s relativement faibles.
2.5 Conclusion
A la lumie`re des e´tudes expe´rimentales et the´oriques mene´es jusqu’a` pre´sent, le prin-
cipe de base de la me´thode de z-scan a e´te´ explicite´. D’apre`s notre culture bibliographique
du sujet et de plusieurs constatations faites lors de nos premiers essais, quelques limites
de cette me´thode ont pu eˆtre mises en e´vidence, afin de nous aider a` mettre en place un
montage adapte´ a` une mesure suˆre et pre´cise de faibles de´phasage non-line´aire.
La description des diffe´rents mode`les de´veloppe´s pour simuler les courbes de transmis-
sion normalise´e nous fournit des outils the´oriques qui permettront de mieux comprendre
l’e´volution de la transmission normalise´e et de pre´voir les limites the´oriques d’une telle
me´thode. Ceci va e´galement nous aider a` mettre en place le montage le mieux adapte´ a`
notre cadre d’e´tude.
Par ailleurs, la description rapide d’une grande partie des mate´riaux non-line´aires
e´tudie´s par cette me´thode nous montre a` quel point la me´thode de Z-scan a e´te´ tre`s
largement utilise´e ces 10 dernie`res anne´es. Cependant, la grande majorite´ des mate´riaux
e´tudie´s pre´sentent des comportements non-line´aires assez importants et la configuration
expe´rimentale majoritairement adopte´e permet de rester dans l’approximation d’e´chan-
tillons fins. Le mode`le de faisceau gaussien est e´galement conserve´ dans une tre`s grande
majorite´ des e´tudes cite´es. D’une manie`re ge´ne´rale, tre`s peu d’inte´reˆt semble eˆtre porte´
dans une grande partie des e´tudes pre´ce´demment cite´es sur la me´trologie de la me´thode de
Z-scan. En particulier, les mode`les utilise´s restent base´s sur l’approximation de faisceau
gaussien qui est assez restrictive. Par ailleurs, a` notre connaissance, la silice n’a jamais
e´te´ teste´e a` l’aide de la me´thode de Z-scan. En effet, l’indice de re´fraction non-line´aire
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de la silice est d’environ 3 × 10−20m2/W [31]. Or, les mate´riaux teste´s dans les e´tudes
pre´ce´demment cite´es ont un indice de re´fraction non-line´aire au moins 2 a` 3 ordres de
grandeur au-dessus de celui de la silice. Une tre`s nette ame´lioration de la me´trologie
semble indispensable pour la mise en place d’un montage expe´rimental permettant une
mesure dans la silice avec la me´thode de Z-scan.
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Chapitre 3
Mise en place de la me´thode de
Z-scan pour la mesure de faibles
indices de re´fraction non-line´aire en
re´gime nanoseconde
Le chapitre pre´ce´dent a permis de se familiariser avec le principe de base de la me´-
thode de Z-scan, ses avantages, ainsi qu’avec quelques unes de ses limites. Les mode`les
analytiques pre´sente´s permettent d’e´valuer les possibilite´s the´oriques de la me´thode et
aideront a` utiliser celle-ci dans les meilleures conditions. Dans une optique de me´trologie
pre´cise de faibles indices de re´fraction non-line´aires en re´gime nanoseconde, nous allons
rapidement constater qu’il est ne´cessaire de parfaitement maˆıtriser la mise en place d’un
tel montage, afin d’avoir, d’une part, la sensibilite´ suffisante, et d’autre part, pour pouvoir
e´viter tout artefact de mesure ou mauvaises interpre´tations des re´sultats. Ce chapitre a
donc pour but de de´crire la de´marche qui a e´te´ suivie pour mettre en place le montage
expe´rimental le plus adapte´ et maˆıtriser parfaitement la me´trologie de l’indice de re´frac-
tion non-line´aire. Cette de´marche s’axe autour de quatre points principaux :
X connaissance du type de mate´riau teste´
X de´termination de la configuration expe´rimentale la plus adapte´e
X connaissance des lasers utilise´s et mise en forme
X mise en place expe´rimentale et caracte´risation
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3.1 Introduction
Dans l’optique d’une mesure ”absolue” pre´cise de l’indice de re´fraction non-line´aire, il
est indispensable d’avoir un banc de mesure dont chaque parame`tre est connu et controˆle´
avec pre´cision. Ce type de mesure d’interaction non-line´aire est particulie`rement sensible
au comportement temporel des impulsions, a` la re´partition spatiale radiale et longitudi-
nale du faisceau incident, et, d’une manie`re ge´ne´rale, aux fluctuations des caracte´ristiques
du faisceau incident. La qualite´ spatiale du faisceau incident doit donc eˆtre particulie`re-
ment bonne et stable. L’e´tude en re´gime nanoseconde contraint a` utiliser un laser Nd :YAG
a` Q-switch. Une bonne connaissance de son fonctionnement, ainsi que de son comporte-
ment propre est indispensable pour pouvoir de´terminer quel type de montage adopter et
pour savoir, plus tard, quels types d’erreurs peuvent eˆtre commises sur la de´termination
de l’indice de re´fraction non-line´aire.
Dans ce chapitre, apre`s avoir rassemble´ quelques donne´es sur les caracte´ristiques non-
line´aires de la silice et des verres silicates, nous allons de´terminer la configuration expe´ri-
mentale a` adopter dans notre cadre d’e´tude. Nous nous attarderons ensuite sur le principe
de fonctionnement et les caracte´ristiques spatio-temporelles du type de laser utilise´, ceci
dans le but de connaˆıtre les contraintes expe´rimentales impose´es par ce type de laser et
adopter une mise en forme du faisceau incident adapte´e. Enfin, le montage expe´rimen-
tal de´veloppe´ a` l’Institut Fresnel et les me´thodes de caracte´risation du faisceau incident
seront pre´sente´s et commente´s.
3.2 Indice non-line´aire des verres optiques
Afin de mieux connaˆıtre le comportement non-line´aire du type de mate´riau qui va eˆtre
e´tudie´ ici, et pour nous aider a` de´terminer la configuration expe´rimentale ade´quate, nous
allons faire un rapide bilan des principaux travaux concernant la mesure de l’indice de
re´fraction non-line´aire dans des verres optiques et plus particulie`rement dans les verres
silicates. La connaissance de l’indice non-line´aire des verres silicates suscite un grand
inte´reˆt depuis longtemps car ces mate´riaux sont, bien entendu, tre`s utilise´s en optique.
En particulier, la connaissance pre´cise des variations d’indice de re´fraction photo-induites
dans ces mate´riaux est pre´cieuse pour l’e´tude de la propagation des solitons dans les fibres
optiques, ou encore pour l’e´tude des non-line´arite´s qui peuvent avoir lieu dans les milieux
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amplificateurs laser, pour lesquels les verres silicates dope´s sont de plus en plus utilise´s.
Nous avons vu, en outre, que ce type de non-line´arite´ peut jouer un roˆle dans le
processus d’endommagement laser. Or, les verres silicates comptent parmi les mate´riaux
les plus re´sistants a` l’endommagement laser, et sont de`s lors utilise´s pre´fe´rentiellement
dans les applications impliquant de fortes densite´s d’e´nergie. Dans ce cadre, l’inte´reˆt
de bien connaˆıtre cette proprie´te´ des verres est parfaitement illustre´e par le proble`me
de la traverse´e des hublots de la chambre du laser Megajoule. En effet, ces hublots de
plusieurs centime`tres d’e´paisseur doivent eˆtre traverse´s par un faisceau nanoseconde, triple´
en fre´quence, et ve´hiculant une densite´ d’e´nergie de plusieurs dizaines de J/cm2 sur
une largeur de quelques dizaines de centime`tres. La forte fluence, la forte intensite´ et la
forte puissance d’un tel faisceau se propageant dans une si importante e´paisseur de silice
rend ce proble`me particulie`rement de´licat. Ceci ne´cessite une parfaite compre´hension des
multiples phe´nome`nes qui peuvent de´grader la qualite´ du faisceau, dans le meilleur des
cas, ou le mate´riau lui-meˆme, dans le pire des cas.
3.2.1 Equation empirique de Boling, Glass et Owyoung
Dans la plupart des mate´riaux optiques courants, comme les verres optiques, et des
non-line´arite´s d’origine purement e´lectroniques, l’indice de re´fraction non-line´aire est re-
lativement faible et varie de 1 a` 20×10−20m2/W , d’apre`s l’e´quation empirique de Boling,
Glass et Owyoung [31]. Cette relation empirique permet de pre´dire la valeur de l’indice
de re´fraction non-line´aire d’un verre optique a` partir de ses caracte´ristiques en line´aire
(indice line´aire nd et nombre d’Abbe νd a` 587, 6 nm). Cette relation est de la forme :
γ[×10−20m2/W ] = 285× (nd − 1)(n
2
d + 2)
2
ndνd
√
1, 52 +
(n2d+2)(nd+1)νd
6nd
(3.1)
A l’aide de cette e´quation, l’indice non-line´aire de quelques verres optiques est repre´-
sente´ a` la figure 3.1. Les verres pre´sente´s ici sont des verres silicates fabrique´s par Schott.
Leur type et leur composition chimique sont explicite´s dans le tableau 3.1.
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Fig. 3.1 – Repre´sentation dans le plan (νd, nd) de l’indice de re´fraction non-line´aire
de quelques verres silicates estime´ a` l’aide de l’e´quation empirique de Boling, Glass et
Owyoung (source : re´f. [36], verres Schott)
Comme on peut le constater, les verres de type crown, peu dispersifs et d’indice line´aire
faible ont un indice non-line´aire faible, de 1 a` 5 × 10−20m2/W . Les verres de type flint,
plus dispersifs et d’indice line´aire e´leve´, contenant une grande quantite´ d’oxyde de plomb
ont un indice de re´fraction non-line´aire plus e´leve´, de 5 a` 20× 10−20m2/W .
Type Nom Composition
FK crown fluor verre phosphate ou borosilicate a` haute teneur en fluor
BK boro-crown verre borosilicate
LaK crown lanthane verre silico-borate aux oxydes de terres rares
LLF flint extra-light verre silicate alcalin avec 20 a` 27% de PbO
F flint verre silicate alcalin avec 39 a` 47% de PbO
LaSF flint lanthane dense verre borate ou silicate alcalin aux oxydes de terres rares
SF flint dense verre silicate alcalin avec plus de 47% de PbO
Tab. 3.1 – Nomenclature et description des verres Schott pre´sente´s (source : re´f. [36])
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3.2.2 Etudes expe´rimentales syste´matiques re´centes
Une e´tude syste´matique re´cente [99], concernant 14 verres silicates du type flint a
montre´ un assez bon accord avec l’e´quation empirique de Boling, Glass et Owyoung, par-
ticulie`rement dans le cas des verres a` haute teneur en oxyde de plomb. L’e´tude concernait
donc des verres d’indice de re´fraction non-line´aire de 10 a` 40× 10−20m2/W . Ces mesures
ont e´te´ re´alise´es a` l’aide d’une me´thode d’interfe´rome´trie re´solue en temps en re´gime fem-
toseconde.
La seule e´tude syste´matique recense´e utilisant la me´thode de Z-scan pour caracte´riser
des verres optiques a e´te´ re´alise´e en 1995 par Kang et al. [100]. Cette e´tude a concerne´ des
verres spe´ciaux particulie`rement non-line´aires (verres sulfures ou dope´s avec des oxydes
de me´taux lourds). Suivant la longueur d’onde utilise´e, l’indice de re´fraction non-line´aire
des mate´riaux ainsi teste´s peut s’e´tendre de 40 a` 13000 ×10−20m2/W . C’est e´galement le
re´gime femtoseconde qui a e´te´ utilise´ dans le cadre de cette e´tude, afin d’observer unique-
ment les effets non-line´aires d’origine purement e´lectronique. En outre, les e´chantillons
e´tudie´s dans ce travail pre´sentent un fort indice non-line´aire et la diffe´rence de trans-
mission normalise´e des courbes pre´sente´es indique un fort de´phasage non-line´aire. Or, le
mode`le utilise´ pour simuler les courbes de transmission normalise´e est celui de Sheik-
Bahae, valable dans le cas d’e´chantillons fins et surtout, d’un de´phasage non-line´aire
faible (nous verrons plus tard l’effet de mauvaises approximations sur la de´termination
de l’indice non-line´aire). Ces mesures sont tre`s certainement pertinentes en relatif, mais
rien n’est moins suˆr en absolu.
3.3 De´termination de la configuration expe´rimentale
adapte´e a` notre cadre d’e´tude
3.3.1 Cadre d’e´tude : autofocalisation et endommagement laser
L’autofocalisation est un des me´canismes qui entrent en jeu dans le processus d’en-
dommagement laser, puisque ce phe´nome`ne engendre une concentration de la densite´
spatiale d’e´nergie du faisceau. Cette autofocalisation est due a` la variation d’indice de
re´fraction photo-induite dans le mate´riau conside´re´. Dans le re´gime nanoseconde et dans
les verres optiques, nous avons e´galement pu remarquer que la variation d’indice de re´-
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fraction non-line´aire peut provenir de diffe´rents me´canismes qui peuvent apporter chacun
une contribution significative.
Les effets purement e´lectroniques sont des me´canismes rapides qui ne de´pendent pas
du re´gime temporel utilise´ et leur effet sur la variation d’indice est donc uniquement lie´
a` l’intensite´ du faisceau. Les autres me´canismes (e´lectrostriction, effets thermiques) ont
un temps de re´ponse de l’ordre de la nanoseconde de´pendant donc du re´gime temporel.
Ainsi, leur effet est plutoˆt lie´ a` la fluence du faisceau. Pour estimer le roˆle de l’autofo-
calisation dans le processus d’endommagement laser en re´gime nanoseconde, il faut donc
effectuer une mesure avec des impulsions nanosecondes et se placer a` une fluence proche
de la fluence d’endommagement laser du mate´riau.
L’endommagement laser de la silice a e´te´ tre`s largement e´tudie´ dans diffe´rentes confi-
gurations et en fonctions de nombreux parame`tres (proce´dure de test, nombre de tirs,
longueur d’onde, tempe´rature, dure´e d’impulsion) [17, 36, 20, 101, 102, 103]. Le pro-
cessus d’endommagement dans le re´gime nanoseconde est assez complexe et de´pend de
beaucoup de parame`tres, ce qui rend difficile la comparaison de deux mesures issues de
laboratoires diffe´rents. En particulier, le seuil d’endommagement en surface de´pend, par
exemple, du type de polissage effectue´ sur l’e´chantillon. Dans le re´gime nanoseconde, le
seuil d’endommagement de la silice se situe en moyenne aux alentours de 100 a` 200 J/cm2
dans le volume a` 1064nm, tandis qu’il peut atteindre a` peine quelques dizaines de J/cm2
en face arrie`re de l’e´chantillon. Dans une e´tude [103], dont les conditions expe´rimentales1
sont tre`s proches des noˆtres, le seuil d’endommagement de plusieurs types de silice a e´te´
mesure´ et varie de 130J/cm2 a` pre`s de 400J/cm2.
3.3.2 Proble´matique de la mesure dans la silice en re´gime na-
noseconde
Nous avons vu que l’indice de re´fraction non-line´aire de la silice est estime´ a` envi-
ron 3 × 10−20m2/W en re´gime femtoseconde. Pour se situer a` un point de fonctionne-
ment proche du seuil d’endommagement de la silice, conside´rons donc, comme premie`re
1configuration de Z-scan et balayage, faisceau monomode transverse et longitudinal a` 532nm, dure´e
d’impulsion d’environ 10ns a` mi-hauteur, diame`tre au point de focalisation d’environ 15µm a` 1/e2
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contrainte, une fluence limite de l’ordre de 150 J/cm2. Avec des impulsions nanosecondes
a` profil gaussien de demi-largeur 12ns a` 1/e, cette dernie`re fluence me`ne a` un pic d’inten-
site´ d’environ 7GW/cm2. D’apre`s la valeur de l’indice non-line´aire de la silice rappele´e
pre´ce´demment, ceci correspond a` une variation d’indice maximale dans l’e´chantillon de
l’ordre de 2 × 10−6. Cette variation d’indice est particulie`rement faible et va donc eˆtre
difficile a` mesurer par la me´thode de Z-scan.
3.3.3 Me´thode de Z-scan et puissance critique
En utilisant le mode`le de Hermann et McDuff, nous allons chercher la configuration
expe´rimentale permettant d’atteindre la variation de transmission normalise´e la plus e´le-
ve´e possible. Reprenons la de´finition du de´phasage non-line´aire effectif introduit dans un
e´chantillon d’e´paisseur L > zR (voir paragraphe 2.3.3) :
β = 2 k γ I0 n0 zR (3.2)
L’intensite´ creˆte I0 sur l’axe optique de´pend du rayon du faisceau incident au point de
focalisation. Afin d’avoir une condition inde´pendante de la dimension du faisceau incident,
il est pertinent de rappeler que, dans le cas d’un faisceau gaussien de rayon w0 a` 1/e,
l’intensite´ I0 et la puissance totale creˆte du faisceau P sont lie´es par la relation suivante :
P = I0
(
pi w20
)
(3.3)
Introduisant cette relation dans 3.2 et se souvenant que dans ce cas zR = kw
2
0, il
vient :
β = 8 pi
n0 γ P
λ2
(3.4)
Cette relation nous montre plusieurs choses inte´ressantes. Tout d’abord, dans le cas
d’un mate´riau donne´, d’e´paisseur supe´rieure a` la profondeur de champ du faisceau inci-
dent, le de´phasage non-line´aire est proportionnel a` la puissance maximale des impulsions.
En d’autres termes, cela signifie que le de´phasage non-line´aire maximal qu’il est possible
d’atteindre pour un e´chantillon donne´ (n0, γ et L fixe´s) est proportionnel a` la puissance
incidente. Ce re´sultat rejoint un re´sultat bien connu en autofocalisation : le phe´nome`ne
d’autofocalisation est d’autant plus important que la puissance du faisceau incident est
e´leve´e (voir annexe B). Reprenant l’expression de la puissance critique cite´e au para-
graphe 1.4.3 et dans l’annexe B, la relation 3.4 peut s’e´crire simplement sous la forme :
β ≈ 4× P
Pc
avec Pc = 0, 273× (1, 22λ)
2
8n0 γ
(3.5)
87
Chapitre 3. Mise en place de la me´thode de Z-scan pour la mesure de
faibles indices de re´fraction non-line´aire en re´gime nanoseconde
La condition de faible de´phasage non-line´aire dans le mode`le d’Hermann et McDuff
est donc e´quivalente a` la condition P  Pc. Ce re´sultat indique donc que les variations
de transmission normalise´e en configuration de Z-scan seront d’autant plus fortes que la
puissance du faisceau se rapproche de la puissance critique. Pour avoir des variations de
transmission normalise´e importantes, il faut donc se rapprocher de la puissance critique.
Dans ce cas, le faisceau peut atteindre, a` l’inte´rieur meˆme de l’e´chantillon, une intensite´
et une fluence plus e´leve´es, pouvant l’endommager et nous e´loigner du point de fonc-
tionnement que nous nous sommes fixe´ pour mesurer l’indice de re´fraction non-line´aire.
Par ailleurs, comme ce sera de´veloppe´ plus pre´cise´ment dans les chapitres 4 et 5, il est
pre´fe´rable d’utiliser la me´thode de Z-scan avec des puissances faibles devant la puissance
critique. En effet, le comportement de la transmission normalise´e risque d’eˆtre plus in-
stable, plus sensible aux imperfections du faisceau incident. En outre, l’utilisation de la
me´thode de Z-scan a` des puissances proches de la puissance critique complique la simu-
lation et l’interpre´tation des re´sultats, car on utilise alors la me´thode dans une zone de
non-line´arite´2.
Ainsi, pour mesurer avec pre´cision l’indice de re´fraction non-line´aire, retenons qu’il
est pre´fe´rable que la puissance totale du faisceau soit e´loigne´e de la puissance critique. En
outre, puisque nous nous sommes impose´s de travailler a` des fluences e´leve´es, il est donc
pre´fe´rable d’utiliser un faible diame`tre de faisceau. Dans le cas de la silice amorphe, la
puissance critique est de l’ordre de 1MW a` 1064nm et 250 kW a` 532nm. La plus petite
dure´e d’impulsion qui sera utilise´e dans cette e´tude est d’environ 3ns. Ceci correspond
donc dans ce cas a` une e´nergie ”critique”de seulement 5mJ a` 1064nm et 1, 2mJ a` 532nm
pour atteindre la puissance critique de la silice. Reprenant la condition de validite´ du
mode`le d’Hermann et McDuff P  Pc, ceci correspond a` une condition sur l’e´nergie E 
5mJ a` 1064nm. Pour eˆtre suffisamment loin de la puissance critique, nous choisirons par
la suite des e´nergies de l’ordre de 0, 5 a` 1mJ .
3.3.4 De´termination de la focalisation optimale
Toujours a` l’aide du mode`le d’Hermann et McDuff et en ajoutant aux contraintes
pre´ce´demment cite´es une e´paisseur d’e´chantillon fixe e´gale a` 5mm, la perte de signal ∆T
lorsque le diame`tre du faisceau augmente a e´te´ repre´sente´e a` la figure 3.2. Sur cette meˆme
2Nous verrons ceci plus en de´tail aux chapitres 4 et 5
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figure est repre´sente´ paralle`lement l’e´volution de la fluence sur l’axe optique du faisceau
en fonction du rayon du faisceau pour une valeur fixe´e de l’e´nergie, typiquement de l’ordre
de 0, 5mJ et une largeur d’impulsion de 15ns.
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Fig. 3.2 – Evolution du signal ∆T et de la fluence sur l’axe optique en fonction du rayon
du faisceau avec λ = 1064nm, E = 0, 5mJ , n0 = 1, 45, γ = 3×10−20m2/W et L = 5mm
Il est clair sur cette courbe que pour e´viter tout endommagement, tout en essayant de
garder un signal e´leve´, il est ne´cessaire de choisir un rayon a` 1/e de l’ordre de 10 a` 15µm.
Dans ces conditions, le signal ∆Tmax ne de´passera pas 1%, soit une variation de trans-
mission normalise´e de ±0, 5% autour de sa valeur en l’absence de non-line´arite´s. Rap-
prochant cette valeur de la dispersion en e´nergie des impulsions laser (voir plus loin), il
devient clair qu’une voie de re´fe´rence, parfaitement corre´le´e avec la voie de signal, doit
eˆtre utilise´e pour e´liminer le bruit multiplicatif inhe´rent a` cette me´thode.
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3.3.5 Conclusion
En re´sume´, le cadre de cette e´tude pose un certain nombre de contraintes qui sont
re´sume´es dans le tableau 3.2.
Contrainte Valeur typique
Re´gime nanoseconde 3 a` 10ns de dure´e d’impulsion a`
mi-hauteur
Fluence proche de l’endommage-
ment laser
150 J/cm2
Faible indice de re´fraction non-
line´aire
3× 10−20m2/W
Puissance tre`s infe´rieure a` la puis-
sance critique
implique une e´nergie de l’ordre de
1mJ
Tab. 3.2 – Re´sume´ des contraintes expe´rimentales impose´es dans le cadre de cette e´tude
Pour rester proche des conditions d’endommagement en terme de fluence sans les at-
teindre et garder un maximum de signal, toutes ces contraintes imposent de travailler
avec un faisceau relativement focalise´, de rayon environ e´gal a` une dizaine de microns
et dans une configuration ou` l’e´paisseur de l’e´chantillon est de l’ordre de la longueur de
Rayleigh. Dans ces conditions la variation de transmission normalise´e reste tre`s faible,
de l’ordre de 1%. Il faut donc mettre en place la me´thode de Z-scan avec le plus grand
soin, car dans ces conditions la me´thode de Z-scan va eˆtre tre`s sensible aux instabilite´s
du faisceau et a` la diffusion par l’e´chantillon, par exemple.
D’autre part, nous de´sirons effectuer une mesure absolue de l’indice de re´fraction non-
line´aire. Tous les parame`tres expe´rimentaux, et tout particulie`rement les caracte´ristiques
spatio-temporelles du faisceau incident devront eˆtre stables et caracte´rise´es avec pre´cision.
Ceci ne´cessite une bonne connaissance des lasers utilise´es, une mise en forme adapte´e du
faisceau incident, ainsi qu’une bonne connaissance du mate´riel de caracte´risation.
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3.4 Principe de fonctionnement et caracte´ristiques
des lasers utilise´s
3.4.1 Principe de base des lasers Nd :YAG a` Q-switch
Le principe de de´clenchement le plus largement utilise´ pour obtenir des impulsions
laser de l’ordre de 1 a` 100ns est connu sous le nom de Q-switch selon la terminologie
anglo-saxonne. Le principe du Q-switch est illustre´ a` la figure 3.3. Initialement, des pertes
sont artificiellement introduites dans la cavite´ du laser alors que commence le pompage du
milieu amplificateur. Ainsi, le laser n’oscille pas, permettant a` l’inversion de population
d’atteindre un niveau tre`s e´leve´. Brutalement, le niveau des pertes est alors bascule´ pour
atteindre le niveau normal des pertes dans la cavite´. Le processus d’oscillation peut alors
commencer. Les photons e´mis commencent a` faire quelques aller-retour dans le milieu
amplificateur, de´clenchant l’e´mission stimule´e d’autres photons et faisant ainsi revenir
brutalement la population excite´e a` son e´tat initial. Il en re´sulte l’e´mission d’une impulsion
laser de dure´e pouvant varier de quelques dizaines a` quelques centaines de nanosecondes
et de puissance extreˆmement e´leve´e, pouvant atteindre plusieurs centaines de megawatts.
Des de´tails sur le fonctionnement de tels lasers sont disponibles a` l’annexe C, comme par
exemple, la pre´sentation plus pre´cise du comportement temporel des impulsions.
pertes
gain
impulsion
laser
Q-switchPOMPAGE
Fig. 3.3 – Principe d’obtention d’impulsions nanosecondes par Q-switch
3.4.2 Caracte´ristiques ge´ne´rales des lasers utilise´s
Deux lasers diffe´rents ont e´te´ utilise´s dans cette e´tude. Ces deux lasers sont similaires,
de type Nd :YAG a` Q-switch, pompe´s par lampes flash et fournissant des impulsions
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de l’ordre de quelques nanosecondes de largeur a` une cadence maximale de 20Hz. Ils
e´mettent tous les deux a` une longueur d’onde de 1064nm et sont tous les deux multi-
modes longitudinaux. Les principales caracte´ristiques de ces deux lasers sont re´sume´es
dans le tableau 3.3.
Ces deux lasers posse`dent des caracte´ristiques e´quivalentes, mais pourtant ils ne vont
pas pre´senter les meˆmes inte´reˆts pour la mise en place d’un montage expe´rimental de
Z-scan. Quelques remarques me´ritent d’eˆtre faites a` ce sujet.
Fabriquant Laser Photonics Big Sky Laser Technologies
Energie maximum ≈ 10mJ ≈ 50mJ
Stabilite´ en e´nergie < ±2% < ±1%
Qualite´ de faisceau faiblement multimode fortement multimode
Dure´e d’impulsion τe ≈ 9ns ≈ 3ns
Stabilite´ en de´pointe´ bonne moyenne
Tab. 3.3 – Caracte´ristiques ge´ne´rales des lasers utilise´s (donne´es mesure´es). La du-
re´e d’impulsion est mesure´e a` l’oscilloscope avec une photodiode rapide et de´finie
comme
√
pi τe =
∫
p(t) dt, ou` p(t) repre´sente le profil temporel norme´. La stabilite´ en
e´nergie est estime´e a` l’aide de l’e´cart-type a` pleine puissance et a` 20Hz
Le laser de chez Laser Photonics, Inc est e´quipe´ d’un filtrage spatial intra-cavite´
qui lui confe`re une assez bonne qualite´ de faisceau. En revanche, ce filtrage e´limine de
nombreux modes dans la cavite´ ce qui re´duit conside´rablement son e´nergie. Sans filtrage,
ce laser peut fournir des impulsions de 200mJ (donne´e constructeur). Sa bonne qualite´
de faisceau et son faible de´pointe´ nous permettra une mise en forme de faisceau relative-
ment simple et stable. En revanche, sa faible e´nergie et sa grande largeur d’impulsion ne
permettra pas d’atteindre de tre`s grandes densite´s de puissance au point de focalisation,
ce qui nous obligera a` travailler assez proche de la fluence d’endommagement du mate´riau.
Le faisceau issu du laser de chez Big Sky Laser Technologies, Inc posse`de une
syme´trie cylindrique et une re´partition de puissance radiale en sortie de laser quasiment
rectangulaire. Ce type de profil et la grande e´nergie en sortie de laser est souvent appre´-
cie´e pour des applications industrielles de gravure, de micro-perc¸age ou de traitement de
surface. Dans notre cas, ce type de faisceau est plus de´licat a` mettre en forme et moins
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stable a` cause du de´pointe´ plus important et des modes transverses nombreux. En re-
vanche, il offre la possibilite´ de travailler avec des densite´s de puissances plus e´leve´es, nous
permettant de nous e´loigner un peu plus de la fluence d’endommagement du mate´riau.
En outre, ces deux lasers permettent de mesurer l’indice de re´fraction non-line´aire
pour deux types de re´gimes tre`s proches, mais avec des largeurs d’impulsion diffe´rentes.
Ceci peut eˆtre inte´ressant pour constater ou non l’e´ventuelle pre´sence de me´canismes de
re´ponse temporelle plus lente, comme par exemple l’e´lectrostriction.
Le faisceau peut eˆtre double´ en fre´quence a` l’aide d’un cristal de KTP. Nous pouvons
donc travailler aux longueurs d’ondes de 1064nm et 532nm. Du fait de la conversion dans
le second harmonique, l’e´nergie maximum sera bien e´videmment re´duite. Par ailleurs, le
champ e´lectrique ge´ne´re´ dans le second harmonique varie comme le carre´ du champ in-
cident. La stabilite´ en e´nergie sera donc de´grade´e, the´oriquement multiplie´e par deux
et la dure´e d’impulsion re´duite, the´oriquement d’un facteur
√
2, dans le cas d’un profil
temporel gaussien.
Enfin, nous parlerons de´sormais du ”laser faiblement multimode”pour de´signer le laser
de chez Laser Photonics, Inc et du ”laser fortement multimode” pour de´signer celui
de chez Big Sky Laser Technologies, Inc, ceci afin de les diffe´rencier sur le plan de
la qualite´ spatiale de leur faisceau.
3.4.3 Qualite´ de faisceau : ge´ne´ralite´s et estimation
Ge´ne´ralite´s sur la qualite´ spatiale d’un faisceau laser
Pour caracte´riser spatialement un faisceau issu d’un laser et savoir si son e´volution
spatiale peut eˆtre de´crite a` l’aide du mode`le gaussien TEM00, une me´thode pratique et
tre`s re´pandue consiste a` de´terminer son facteur M2. Pour cela, il suffit de mesurer son
rayon re´el w0R a` 1/e
2 au point de focalisation et la demi-divergence re´elle θ0R du faisceau.
Le facteur M2 est alors de´fini par la relation :
w0R × θ0R =M2λ
pi
Pour un faisceau gaussien monomode transverse TEM00, le facteur M
2 est e´gal a` 1.
De`s que le faisceau contient des modes transverses d’ordre supe´rieur, il diverge plus vite
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pour un rayon a` 1/e2 e´gal. Le facteur M2 est alors supe´rieur a` 1. Ce facteur fournit
donc un crite`re pratique permettant de quantifier la qualite´ d’un faisceau laser. Dans de
nombreuses applications, un faisceau laser ayant un facteur M2 < 1, 1 est tre`s souvent
assimile´ a` un faisceau gaussien monomode transverse TEM00.
Pour mesurer le rayon a` 1/e2 et la divergence, la me´thode la plus simple consiste a`
de´placer une lame (ou une fente) dans le plan transversal du faisceau et a` mesurer le
flux transmis apre`s la lame (ou la fente). Dans la plupart des cas, cette me´thode suffit a`
de´terminer si le faisceau posse`de un qualite´ spatiale suffisante pour l’application de´sire´e.
Si le facteur M2 n’est pas trop e´leve´, il est possible d’utiliser les relations de propagation
du faisceau gaussien fondamental, corrige´es du facteur M2, et ainsi, de pouvoir de´crire
la propagation du faisceau avec une pre´cision suffisante pour de nombreuses applica-
tions. Notons toutefois que ce type de mesure suppose que le faisceau posse`de une bonne
syme´trie de re´volution et lisse fortement d’e´ventuelles variations hautes fre´quences par
convolution avec la fente d’entre´e.
Cas du laser faiblement multimode
Dans ces conditions, la divergence du faisceau a e´te´ mesure´e e´gale a` 0, 5mrad (demi-
angle). Pour ve´rifier la qualite´ du faisceau, le facteur M2 a e´te´ estime´ infe´rieur a` 1, 5, a`
partir de la mesure du rayon du faisceau a` la sortie du laser et de sa divergence. Ce genre
de valeur est la plupart du temps suffisante pour de nombreuses applications.
Cependant, ce type d’analyse ne permet pas de connaˆıtre l’allure et l’e´volution du
faisceau autour de son point de focalisation, c’est a` dire dans la zone ou` les interactions
non-line´aires seront significatives. Une observation plus pre´cise du faisceau, a` l’aide d’une
came´ra CCD a permis de de´celer de l’astigmatisme, ainsi que la pre´sence de modes trans-
verses de´te´riorant la qualite´ du faisceau en champ proche (figure 3.4).
L’e´tat de notre faisceau laser n’est pas assez satisfaisant pour mener une e´tude de
Z-scan correcte et facilement interpre´table. En effet, la pre´sence de hautes fre´quences
spatiales dans le faisceau engendrent, pre`s du point de focalisation, des profils d’intensite´
tre`s perturbe´s (du type de celui observe´ sur la figure 3.4 (a)), ce qui a tendance a` de´te´riorer
conside´rablement l’allure des courbes de Z-scan.
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(a) (b)
Fig. 3.4 – Faisceau issu du laser faiblement multimode. Champ proche (a) et a` ≈ 1m du
miroir de sortie (b)
Par ailleurs, l’astigmatisme du faisceau est tre`s geˆnant : des e´tudes the´oriques [104,
105] ont montre´ que l’astigmatisme du faisceau pouvait de´grader la forme, et plus par-
ticulie`rement la syme´trie des courbes de Z-scan. Par ailleurs, les mode`les analytiques
de´veloppe´s dans ces e´tudes ne sont valables que dans le cas d’e´chantillons fins devant la
longueur de Rayleigh du faisceau. L’influence de l’astigmatisme risque d’eˆtre pire dans le
cas d’e´chantillons e´pais et une mode´lisation en deux dimensions est alors indispensable,
ce qui complique conside´rablement l’exploitation et la pertinence des re´sultats. Il est donc
indispensable d’effectuer un filtrage spatial ainsi qu’une correction de l’astigmatisme du
faisceau laser incident.
Cas du laser fortement multimode
Le laser fortement multimode posse`de, quant a` lui, un profil circulaire d’intensite´
quasi-uniforme au niveau du miroir de sortie (figure 3.5 (a)). En champ lointain, ceci
correspond a` une re´partition spatiale de type ”taˆche d’Airy”. Le pic central de cette taˆche
posse`de une bonne syme´trie circulaire. Le constructeur indique que ce laser posse`de une
bonne qualite´ de faisceau en champ lointain, c’est a` dire que le pic central peut eˆtre
approxime´ par une gaussienne. Il est vrai que pour de nombreuses applications une telle
re´partition en champ lointain est tout a` fait satisfaisante et peut, en effet, eˆtre approxime´e
par une gaussienne. En revanche, ce faisceau est compose´ d’un grand nombre de modes
transverses d’ordres e´leve´s. Ceci peut eˆtre observe´ clairement sur la figure 3.5 (b), qui
peut eˆtre vue comme la transforme´e de Fourier de la re´partition spatiale sur le miroir
de sortie du laser. Notons que, sur cette prise de vue, la came´ra sature au niveau du pic
central. Ceci a e´te´ fait volontairement pour que l’on puisse distinguer les anneaux de la
taˆche d’Airy.
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Pour des applications ou` la de´termination absolue de la fluence du faisceau sur l’axe
optique est ne´cessaire, il faut tenir compte de la perte d’e´nergie dans les pieds de la taˆche
d’Airy, sous peine de commettre des erreurs pouvant atteindre plus de 50%. Par ailleurs, ce
type de faisceau diverge bien plus vite qu’un faisceau gaussien et des re´partitions spatiales
de type annele´ sont observe´es de`s que l’on s’e´loigne un peu du plan de focalisation.
Pour une utilisation en configuration de Z-scan, il est important d’avoir un faisceau de
re´partition spatiale bien connue et bien controˆle´e dans le plan de focalisation, mais aussi
de part et d’autre de celui-ci. La` aussi, une mise en forme adapte´e du faisceau va s’imposer.
(a) (b)
Fig. 3.5 – Faisceau issu du laser fortement multimode. Champ proche (a) et champ
lointain (b) dans le plan focal d’une lentille de focale 500mm (en montage 2f)
3.5 Mise en forme et caracte´risation du faisceau in-
cident
3.5.1 Filtrage spatial classique
Pour se de´barrasser des hautes fre´quences spatiales, il est courant d’utiliser un filtrage
spatial classique constitue´ d’un ensemble de deux lentilles positionne´es en montage afocal
et d’une ouverture circulaire place´e au point focal interme´diaire. Dans le cas d’un fais-
ceau de forte puissance (ici ∼ 700 kW ), une faible focalisation, par exemple sur une zone
de 0, 5mm de diame`tre, engendre des maxima de puissance d’environ 700MW/cm2 et
une fluence sur l’axe optique de 10 J/cm2. Ces fortes valeurs compliquent fortement la
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mise en place d’un filtrage spatial classique, ne´cessitant alors des lentilles de tre`s grande
focale, une ouverture tre`s re´sistante au flux et un filtrage sous-vide pour e´viter l’endom-
magement de poussie`res au voisinage de l’ouverture. En outre, le choix de l’ouverture de
filtrage doit eˆtre choisie avec pre´cision en fonction de la focalisation adopte´e pour filtrer
correctement sans introduire de diffraction.
D’autre part, ce type de filtrage ne re´sout pas le proble`me de l’astigmatisme. Dans
le cas d’un fort astigmatisme, il est possible d’utiliser des lentilles cylindriques, comme
pour corriger les faisceaux issus de diodes laser. Dans le cas d’une faible correction, il est
e´galement possible d’utiliser un miroir sphe´rique hors d’axe [106].
L’association d’un filtrage spatial classique et d’un dispositif de correction de l’astig-
matisme complique l’alignement de ce type de montage. Par ailleurs, une telle mise en
forme de faisceau doit eˆtre entie`rement repense´e et re´pe´te´e pour un travail dans le second
harmonique. Or, nous souhaiterions mettre en place un montage facilement adaptable
lors du passage a` 2ω.
3.5.2 Mise en forme particulie`re
Lorsqu’une bonne qualite´ de faisceau est indispensable et qu’il est trop difficile d’avoir
un faisceau parfaitement gaussien, on pre´fe`re souvent travailler avec un faisceau non-
gaussien, mais de profil connu et bien de´fini. Dans beaucoup de cas, un faisceau de type
”top-hat”, c’est a` dire un faisceau a` profil radial rectangulaire peut eˆtre utilise´. Il est
e´galement possible de faire le´ge`rement diffracter le faisceau laser incident pour former
une taˆche d’Airy en champ lointain. En tronquant cette taˆche au niveau de sa premie`re
annulation, on obtient un faisceau filtre´ spatialement et dont l’allure est plus proche de
celle d’un faisceau gaussien que dans le cas de faisceau de type ”top-hat”. La mise en
forme de ce type de faisceau est illustre´e a` la figure 3.6.
Ces deux me´thodes ont pour avantage majeur de former des faisceaux posse´dant une
tre`s bonne syme´trie de re´volution. Dans les deux cas, les hautes fre´quences spatiales du
faisceau laser initial sont partiellement e´limine´es. En revanche, ces me´thodes re´duisent
conside´rablement la puissance maximale du faisceau.
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(a)
(b)
Fig. 3.6 – Mise en forme de faisceau de type ”top-hat” (a) et de type ”Airy tronque´” (b)
Des e´tudes de la me´thode de Z-scan ont e´te´ re´alise´es a` l’aide de tels faisceaux [62, 63].
Dans ces e´tudes, le cas d’e´chantillons fins a une nouvelle fois e´te´ conside´re´ afin de de´ve-
lopper un mode`le analytique simple, proche du mode`le de Sheik-Bahae, mais avec une
re´partition d’intensite´ diffe´rente au point de focalisation. D’apre`s ces deux e´tudes, la sen-
sibilite´ de la me´thode de Z-scan (∆T/∆φ0) serait multiplie´e par 2, 5 dans le cas ”top-hat”
et par 1, 5 dans le cas ”Airy tronque´”. Comme on pouvait s’en douter, le comportement
du signal de Z-scan est donc particulie`rement sensible au profil spatial du faisceau uti-
lise´. Par ailleurs, notons que d’un point de vue expe´rimental et nume´rique, l’utilisation
de faisceau de type ”top-hat” est plus de´licate. En effet, d’un point de vue expe´rimental
ce type de mise en forme est plus difficile a` mettre en place et introduit de tre`s hautes
fre´quences spatiales qui rendent la simulation nume´rique plus difficile. Notons d’ores et
de´ja` que dans le cas d’e´chantillon e´pais, la mode´lisation risque d’eˆtre encore plus de´licate
puisqu’il est alors ne´cessaire de bien connaˆıtre non seulement le profil spatial radial du
faisceau au point de focalisation, mais aussi son e´volution de part et d’autre de ce dernier.
Toutes ces conside´rations nous orientent vers une mise en forme de type ”taˆche d’Airy
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tronque´e”. Cette me´thode posse`de de nombreux inte´reˆts par rapport a` un filtrage clas-
sique. Sa mise en place est simple et ne´cessite peu de mate´riel, aucune focalisation n’inter-
vient, la syme´trie circulaire du faisceau est quasi-parfaite et enfin, lors de la conversion de
fre´quence dans le second harmonique, il faudra seulement re´adapter le second diaphragme
au nouveau diame`tre du pic central de la taˆche d’Airy. En contrepartie, un tel filtrage re´-
duit fortement la puissance du faisceau incident. De plus, la propagation d’un tel faisceau
ne peut plus eˆtre de´crite par le mode`le gaussien, ce qui ne´cessite une simulation adapte´e.
3.5.3 Mise en forme et caracte´risation du faisceau issu du laser
faiblement multimode
Mise en forme
A partir de l’image du faisceau obtenue a` 1m de la sortie du laser (figure 3.4 (b)), la
re´partition d’amplitude avant le premier diaphragme a pu eˆtre repre´sente´e a` la figure 3.7.
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Fig. 3.7 – Module de l’amplitude avant (|U0(r)|) et apre`s (|U1(r)|) le premier diaphragme
a` 1ω
La syme´trie circulaire du premier diaphragme a e´te´ controˆle´e et son rayon mesure´ au
microscope. Le rayon vaut ainsi a1 ' 0, 27mm. En rapprochant cette mesure de celle du
profil spatial du faisceau a` cet endroit, l’approximation d’une amplitude constante avant
le diaphragme semble justifie´e. Par ailleurs, le de´pointe´ du laser est ici particulie`rement
faible, pour ainsi dire quasiment ne´gligeable. Ceci a pu eˆtre constate´ en remarquant que
les fluctuations d’e´nergie avant et apre`s le diaphragme sont du meˆme ordre.
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La mise en forme du faisceau incident dans ce cas est repre´sente´e sche´matiquement a`
la figure 3.8. Apre`s le premier diaphragme, le faisceau diffracte sur une distance d’approxi-
mativement 1m formant une taˆche d’Airy posse´dant une tre`s bonne syme´trie circulaire
et des annulations bien marque´es. Le diame`tre de la taˆche centrale est de 5, 5mm a` 1ω
et 2, 8mm a` 2ω. Le faisceau est ensuite focalise´ a` l’aide d’une lentille de distance focale
e´gale a` 100mm.
             
A B
laser
Fig. 3.8 – Mise en forme du faisceau incident dans le cas du laser faiblement multimode
Caracte´risation
Expe´rimentalement, un facteur M2 de 1, 3 a` 1, 4 a e´te´ mesure´ dans le cas de notre
faisceau incident de type ”Airy tronque´”. Ceci signifie que son comportement spatial est
assez proche de celui d’un faisceau gaussien. Ce genre de faisceau contient donc tre`s peu
de modes transverses, ce qui simplifiera la mode´lisation. Il n’est pas rare que pour des
lasers impulsionnels de type Nd :YAG a` Q-switch, des facteurs M2 de l’ordre de 10 soient
atteints si un filtrage spatial intra-cavite´ n’est pas mis en place. C’est souvent le cas si
l’on de´sire privile´gier avant tout la puissance du laser. Dans notre cas, le faisceau incident
posse`de donc une qualite´ spatiale relativement bonne. En revanche, pour de telles valeurs
de M2, il est e´vident que les relations qui permettent de de´crire la propagation d’un fais-
ceau gaussien TEM00 ne seront pas valables, meˆme corrige´es du facteurM
2, comme nous
le verrons plus tard.
Afin de mesurer le profil re´el du faisceau incident plus finement, il est ne´cessaire de se
munir d’un syste`me d’imagerie adapte´. Dans ce but, le dispositif expe´rimental choisi com-
prend une came´ra CCD, une bague allonge et un objectif. Il est ainsi possible de ve´rifier
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la syme´trie circulaire du faisceau et de mesurer la re´partition spatiale d’e´nergie du fais-
ceau dans la zone ou` l’intensite´ est e´leve´e et ou` l’interaction non-line´aire sera significative.
Le dispositif d’imagerie a e´te´ e´talonne´ a` l’aide d’une mire gradue´e par pas de 10µm.
Ainsi, le dispositif complet permet d’avoir une re´solution sur la came´ra de 0, 7µm par
pixel. Le faisceau posse`de par ailleurs un diame`tre a` 1/e2 minimal d’environ 30µm et
sera donc correctement e´chantillonne´. A l’aide de ce dispositif expe´rimental, il est possible
d’observer l’e´volution du profil spatial du faisceau le long de l’axe optique dans la zone
de focalisation (figure 3.9).
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Fig. 3.9 – Evolution du profil spatial le long de l’axe optique a` 1ω (profils expe´rimentaux
recale´s a` 1 pour r = 0)
Pour mesurer le profil du faisceau a` plusieurs positions longitudinales autour de la zone
de focalisation, l’acquisition d’une vingtaine d’images est re´alise´e tous les 200 ou 250µm.
Chaque image obtenue est corrige´e du bruit de fond e´lectronique et de la lumie`re diffuse´e
par les e´le´ments du montage, et recentre´e par rapport a` son barycentre, puis divise´e par la
somme des niveaux de gris de tous ses pixels. Ainsi, l’inte´grale bidimensionnelle de toutes
les images est identique. Cette inte´grale bidimensionnelle est proportionnelle a` l’e´nergie
totale ve´hicule´e par chaque impulsion. Il est en effet plus logique d’e´tudier le profil du
faisceau en fonction de z a` e´nergie totale constante : ceci permettra notamment de tracer
l’e´volution de la fluence du faisceau sur l’axe optique en fonction de z.
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D’autre part, en utilisant directement les images recale´es par rapport a` la somme
des niveaux de gris de tous les pixels, il est possible de tracer l’e´volution des maxima
d’intensite´ le long de l’axe optique (figure 3.10).
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Fig. 3.10 – Evolution des maxima d’intensite´ le long de l’axe optique a` 1064nm et 532nm
Ces courbes sont particulie`rement inte´ressantes quantitativement puisqu’elles four-
nissent une valeur pre´cise de la profondeur de champ du faisceau re´el (de´fini comme la
largeur a` mi-hauteur des courbes pre´ce´dentes). Dans le cas d’un faisceau gaussien, cette
valeur vaut deux fois la longueur de Rayleigh du faisceau. Pour un faisceau gaussien de
meˆme rayon (ici ∼ 15µm a` 1/e2), cette largeur a` mi-hauteur vaut the´oriquement 1, 3mm
a` 1064nm et 2, 6mm a` 532nm, soit le´ge`rement infe´rieure a` ce qui est observe´ re´ellement,
bien qu’un faisceau de type ”Airy tronque´” diverge plus vite qu’un faisceau gaussien. Ces
deux types de faisceau n’ont pas le meˆme comportement en champ proche. Ceci sera
e´tudie´ plus en de´tails ulte´rieurement car cette diffe´rence de comportement influence tre`s
fortement l’allure des courbes de transmission normalise´e et peut conduire a` d’impor-
tantes erreurs si le mode`le gaussien est conserve´.
Nous verrons par ailleurs que les simulations nume´riques du faisceau incident sont
en parfait accord avec ce qui a e´te´ mesure´ expe´rimentalement. En outre, une parfaite
re´pe´tabilite´ de l’allure spatiale du faisceau a pu eˆtre constate´e caracte´risation apre`s ca-
racte´risation.
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3.5.4 Mise en forme et caracte´risation du faisceau issu du laser
fortement multimode
Mise en forme
Dans le cas du laser fortement multimode, il a e´te´ tout d’abord constate´ que le faisceau
reste quasi-rectangulaire et tre`s perturbe´ (voir image 3.5 (a)) sur une distance supe´rieure
a` 1, 5m, c’est a` dire dans la zone ou`, pratiquement, le premier diaphragme e´tait place´
pre´ce´demment. Le profil perturbe´ du faisceau a` cet endroit et le fort de´pointe´ engendrent
d’e´normes fluctuations d’e´nergie apre`s le diaphragme, parfois supe´rieures a` ±20% ! Ceci
n’est pas acceptable pour mener des e´tudes de Z-scan correctes.
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Fig. 3.11 – Mise en forme du faisceau incident dans le cas du laser fortement multimode
Pour mettre en forme le faisceau issu du laser fortement multimode, nous allons donc
proce´der le´ge`rement diffe´remment en utilisant le fait que le faisceau en champ proche
posse`de un profil quasi-rectangulaire. En effet, en utilisant une lentille de grande fo-
cale dispose´e en montage 2f a` la sortie du laser, on forme dans son plan focal image,
une re´partition d’amplitude proportionnelle a` la transforme´e de Fourier de la re´partition
d’amplitude a` la sortie du laser, c’est a` dire une taˆche d’Airy (voir figure 3.11). Celle-ci
est ensuite agrandie a` l’aide d’un montage approprie´ pour obtenir enfin une taˆche d’Airy
suffisamment grande pour eˆtre tronque´e avec pre´cision par le deuxie`me diaphragme.
Malgre´ un le´ger astigmatisme re´siduel et un peu de de´pointe´ sur le deuxie`me dia-
phragme, il est ainsi possible d’obtenir un faisceau correct, posse´dant un comportement
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tre`s proche de celui d’un faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e”. Contrairement a` la
me´thode pre´ce´dente, l’e´nergie disponible apre`s le second diaphragme est beaucoup plus
e´leve´e. Cette me´thode de filtrage permet en effet de re´duire fortement le nombre de modes
transverses du faisceau sans pour autant perdre inutilement de l’e´nergie (the´oriquement
pas plus que l’e´nergie contenue dans les modes e´limine´s). Ceci n’e´tait pas le cas avec
l’autre me´thode ou` une grande quantite´ d’e´nergie est stoppe´e par le premier diaphragme.
Dans le cas d’un laser de profil spatial radialement quasi-rectangulaire, cette fac¸on de
proce´der est donc particulie`rement inte´ressante, car elle permet de de´barrasser le faisceau
d’un grand nombre de modes de fre´quences spatiales e´leve´es et d’obtenir un faisceau de
profil spatial connu et bien controˆle´ sans trop re´duire la puissance du faisceau incident.
Caracte´risation
De la meˆme fac¸on, le faisceau ainsi mis en forme a e´te´ caracte´rise´ apre`s l’objectif de
focale 100mm. Quelques images du faisceau autour du point de focalisation permettent
de constater le le´ger astigmatisme re´siduel (figure 3.12). Mis a` part cette le´ge`re aberra-
tion, la figure 3.12 permet de constater que la qualite´ du faisceau aux alentours de son
point de focalisation est assez bonne.
Par ailleurs, tout comme dans le cas du laser faiblement multimode, l’e´volution des
maxima d’intensite´ a e´te´ repre´sente´e a` la figure 3.13 a` 1064nm et 532nm. Le profil
a` 532nm semble un peu plus perturbe´ et il ne sera pas toujours tre`s e´vident de simuler
correctement ce type d’e´volution. Notons que dans le cas de ce laser, l’e´volution du profil
spatial n’est pas parfaitement re´pe´table. Les de´rives du laser fortement multimode nous
obligent a` re´aligner le´ge`rement le faisceau avant chaque mesure. L’e´volution du faisceau
doit donc eˆtre controˆle´e pour chaque mesure et les parame`tres de simulation doivent
eˆtre retouche´s a` chaque fois pour simuler au mieux l’e´volution du faisceau incident. La
figure 3.13 repre´sente ici deux mesures effectue´es l’une apre`s l’autre avec et sans cristal
doubleur.
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z = - 2,5 mm z = - 2 mm z = - 1,5 mm z = - 1 mm
z = - 0,5 mm z = 0 z = 0,5 mm z = 1 mm
Fig. 3.12 – Allure du faisceau incident de part et d’autre du point de focalisation (images
obtenues a` 532nm, ou` la mise en forme est plus de´licate)
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Fig. 3.13 – Evolution des maxima d’intensite´ le long de l’axe optique a` 1064nm et 532nm
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3.6 Mise en place expe´rimentale et caracte´risation
3.6.1 Energie et stabilite´ en e´nergie
Mesure de l’e´nergie
La mesure de l’e´nergie totale de chaque impulsion est re´alise´e a` l’aide d’un pyro-
me`tre particulie`rement adapte´ a` des mesures absolues de faibles e´nergies a` 1064nm. Les
principales caracte´ristiques de ce pyrome`tre sont re´sume´es dans le tableau 3.4.
Energie minimum mesurable . . . . . . . . . . . . . . 2µJ
Calibres . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 20µJ a` 10mJ
Bruit sur le plus faible calibre . . . . . . . . . . . . . 0, 3µJ
Pre´cision sur l’e´talonnage a` 1064nm . . . . . . ±3%
Erreur additionnelle dans le visible . . . . . . . . ±4%
Tab. 3.4 – Caracte´ristiques ge´ne´rales du pyrome`tre (donne´es constructeur)
Cas du laser faiblement multimode
A l’aide de cet appareil, l’e´nergie totale moyenne des impulsions est mesure´e apre`s
la lentille de la voie signal. Aucune de´rive supe´rieure a` 1% n’a e´te´ constate´e sur l’e´tude
de plusieurs milliers d’impulsions conse´cutives. Le tableau 3.5 re´sume les caracte´ristiques
e´nerge´tiques du faisceau incident. Le laser est toujours utilise´ a` pleine puissance pour
e´viter de changer les conditions de pompage du milieu amplificateur et ainsi changer la
largeur des impulsions nanosecondes.
longueur d’onde e´nergie moyenne fluctuations (e´cart-type) erreur d’e´talonnage
1064nm 740µJ ±10µJ ±3%
532nm 290µJ ±11µJ ±7%
Tab. 3.5 – Caracte´ristiques e´nerge´tiques du faisceau incident (e´tude sur ∼ 2000 impul-
sions)
Du fait du filtrage spatial adopte´, l’e´nergie maximale est donc fortement re´duite pour
maintenant atteindre une valeur de l’ordre de 1mJ a` 1064nm. Par ailleurs, la dispersion
en e´nergie des impulsions nanosecondes du laser est repre´sente´e a` la figure 3.14.
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Fig. 3.14 – Dispersion en e´nergie a` 1ω (1064nm) et 2ω (532nm)
L’e´nergie des impulsions est stable a` ±1, 5% pre`s en e´cart-type a` 1ω et ±4, 5% a` 2ω.
La conversion de fre´quence dans le second harmonique est un phe´nome`ne quadratique qui,
par conse´quent, a tendance a` multiplier par deux les fluctuations en e´nergie du faisceau.
Ce phe´nome`ne est encore pire en pratique car la stabilite´ du phe´nome`ne de conversion
de fre´quence est e´galement lie´e a` la stabilite´ d’autres parame`tres, comme la polarisation,
par exemple.
Ces fluctuations vont limiter le signal minimum qui pourra eˆtre de´tecte´ en terme de
variation de transmission normalise´e.
Cas du laser fortement multimode
Le filtrage spatial adopte´ dans le cas du laser fortement multimode permet d’avoir
acce`s a` une e´nergie beaucoup plus forte. Il est possible d’acce´der a` des e´nergies de l’ordre
de 10mJ a` 1ω. En pratique, nous n’utiliserons que des e´nergies de l’ordre du millijoule,
d’une part pour rester e´loigne´ de la puissance critique et d’autre part pour me´nager cer-
tains e´le´ments du montage et e´viter tout endommagement.
L’e´tude de la stabilite´ en e´nergie du laser fortement multimode mis en forme a per-
mis de constater qu’il est pre´fe´rable de travailler a` pleine puissance, non seulement pour
conserver une largeur d’impulsion toujours identique et la plus faible possible, mais e´ga-
lement parce que le laser est beaucoup moins stable pour une puissance de pompage
interme´diaire, notamment en terme de de´pointe´. La figure 3.15 repre´sente la dispersion
en e´nergie des impulsions lorsque les lampes flash sont alimente´es a` mi-puissance.
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Fig. 3.15 – Dispersion en e´nergie a` 1ω et e´volution de l’e´nergie des impulsions en fonction
du temps (a` 15 Hz). Le laser est utilise´ a` mi-puissance.
A premie`re vue, il est clair que ce laser fluctue beaucoup plus que le laser faiblement
multimode. Par ailleurs, ce laser semble adopter un comportement bi-stable. Son e´nergie
oscille entre deux valeurs sur des plages d’une, voire plusieurs centaines d’impulsions,
c’est a` dire sur des dure´es de 5 a` 10 s. Ce type de comportement est assez geˆnant, mais
son amplitude ne de´passe pas ±2% en e´cart-type.
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Fig. 3.16 – Dispersion en e´nergie a` 1ω et e´volution de l’e´nergie des impulsions en fonction
du temps (a` 10Hz). Le laser est utilise´ a` la puissance maximum.
A pleine puissance et a` 10Hz, ce phe´nome`ne est le´ge`rement re´duit, mais il subsiste
encore quelques de´calages momentane´s de l’e´nergie (figure 3.16). Enfin, a` 532nm, ce phe´-
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nome`ne disparaˆıt comple`tement car il est noye´ dans les fluctuations globales accentue´es
par la conversion de fre´quence (figure 3.17).
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Fig. 3.17 – Dispersion en e´nergie a` 2ω et e´volution de l’e´nergie des impulsions en fonction
du temps (a` 10Hz). Le laser est utilise´ a` la puissance maximum
Il sera tout de meˆme pre´fe´rable de travailler a` pleine puissance et il est donc ne´ces-
saire d’utiliser des densite´s pour re´duire l’e´nergie du faisceau, ainsi qu’une lame λ/2 suivie
d’un polariseur pour pouvoir encore re´duire et ajuster avec pre´cision l’e´nergie du faisceau.
Dans ces conditions, l’e´nergie des impulsions fluctue de±1, 5% en e´cart-type a` 1064nm
et de ±5% a` 532nm.
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3.6.2 Montage expe´rimental
A la lumie`re des conside´rations pre´ce´dentes, le banc de me´trologie automatise´ de l’in-
dice de re´fraction non-line´aire que nous avons de´veloppe´ a` l’Institut Fresnel, est repre´sente´
a` la figure 3.18.
Laser
Nd:YAG Q-switched
FIR
λ/2
P
2ω
D1
D2
Pr.
LP1
LP2
LR
LSCAM.
DR
DS
PC PT +z
Ech.
MA
LP3
PDR
OSC.
Pyro.
Fig. 3.18 – FIR : filtre coupe visible, λ/2 : lame demi-onde a` 1064nm, P : polariseur,
2ω : cristal de KTP et filtre coupe IR (pour les mesures a` 2ω), D1, D2 : diaphragmes pour
filtrage spatial, Pr. : prisme, LP1, LP2, LP3 : lames prismatiques, Pyro. : pyrome`tre, LR,
LS : lentilles (f ′ = 100mm) sur support X-Y a` vis microme´triques, MA : miroir amovible
pour l’e´tude du faisceau, CAM. : camera CCD et objectif sur platine de translation, PT :
platine de translation motorise´e commande´e par PC, Ech. : e´chantillon mobile, DR, DS :
photodiodes de la voie de re´fe´rence et de la voie signal, PDR : photodiode rapide pour la
mesure du profil temporel, OSC. : oscilloscope, PC : ordinateur
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Notre montage expe´rimental est constitue´ d’un des deux lasers Nd :YAG a` Q-switch
qui ont e´te´ de´crits pre´ce´demment. Le faisceau issu de ce laser traverse un filtre ne laissant
passer que la lumie`re infrarouge, afin d’e´liminer la lumie`re issue des lampes flash. Le
faisceau traverse ensuite une lame demi-onde et un polariseur de type Glan-Thompson
posse´dant une haute tenue au flux et permettant un taux d’extinction tre`s e´leve´, ce qui est
tre`s appre´ciable pour mettre en forme un faisceau parfaitement polarise´ rectilignement.
Rappelons, en effet, que la polarisation a une influence sur le comportement non-line´aire
de l’e´chantillon. Le polariseur permet d’imposer la polarisation du laser, qui est choisie
dans un plan perpendiculaire au plan de la figure 3.18. Ainsi, les re´flexions sur les diffe´-
rentes e´le´ments du montage se feront en polarisation s (champ e´lectrique perpendiculaire
au plan d’incidence). La lame demi-onde permet alors de pivoter la polarisation du laser
et ainsi re´gler la puissance du faisceau, sans changer la polarisation. Un cristal de KTP
peut eˆtre place´ dans le faisceau a` ce stade, afin de convertir une partie de la puissance du
faisceau dans le second harmonique. Un filtre permettant de couper l’infrarouge est alors
utilise´ pour e´liminer la lumie`re incidente du laser dans le premier harmonique.
Le faisceau est ensuite mis en forme comme il a e´te´ explique´ plus haut. Seul le cas de
la mise en forme du laser faiblement multimode a e´te´ repre´sente´ a` la figure 3.18. Cette
mise en forme, de type ”taˆche d’Airy tronque´e” est re´alise´e a` l’aide de deux diaphragmes
D1 et D2. Le faisceau est ensuite renvoye´ a` 90◦ a` l’aide d’un prisme en re´flexion totale.
Cette solution a e´te´ choisie car elle pre´sente une meilleure tenue au flux que la solution
pre´ce´demment mise en place, utilisant un miroir en argent prote´ge´.
Une premie`re lame prismatique LP1 effectue un premier renvoi de faisceau sur un py-
rome`tre qui permet de mesurer l’e´nergie des impulsions pendant chaque expe´rience. Une
seconde lame prismatique LP2 permet de compenser la de´flexion du faisceau induite par
la premie`re lame et constitue un second renvoi qui permet de mettre en place la voie de
re´fe´rence.
Les deux voies (signal et re´fe´rence) sont ensuite mises en place en utilisant deux len-
tilles de silice identiques LR et LS. Ces lentilles sont place´s sur des supports re´glables en X
et en Y par des vis microme´triques, afin de permettre un re´glage tre`s fin de l’alignement
des faisceaux re´fe´rence et signal et permettre une maximisation de la corre´lation entre
les voies signal et re´fe´rence. Les deux voies sont, en outre, dote´es de deux diaphragmes
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dispose´s en champ lointain et centre´s sur l’axe optique du faisceau. Deux photodiodes
au silicium identiques sont dispose´es derrie`re ces diaphragmes. Le faible diame`tre de la
cellule en silicium de ces photodiodes permet d’avoir un temps de re´ponse assez rapide
(∼ 3ns). Ces photodiodes sont relie´s a` un oscilloscope nume´rique de grande bande pas-
sante (500MHz). Le signal qui est mesure´ et transmis au programme d’acquisition du
PC correspond a` l’aire des impulsions mesure´e a` l’oscilloscope. Ce signal est donc pro-
portionnel a` l’e´nergie transmise par les diaphragmes.
Un miroir amovible permet un renvoi du faisceau vers notre syste`me d’imagerie du
faisceau, constitue´ d’un objectif, d’une bague allonge et d’une came´ra CCD installe´e sur
une platine de translation microme`trique. Ainsi, nous pouvons e´tudier le profil spatial du
faisceau avec une bonne re´solution en Z autour du point de focalisation.
L’e´chantillon est place´ sur une platine de translation e´quipe´e d’un moteur pas-a`-pas
permettant d’avoir une re´solution de 10µm par pas en Z. Cette platine permet un de´-
placement de l’e´chantillon sur une e´tendue totale de 50mm. Le moteur de la platine est
commande´ par le PC et l’oscilloscope nume´rique est relie´, par un port IEEE au PC. Ainsi,
l’acquisition des courbes de transmission normalise´e est entie`rement automatise´e.
Une troisie`me lame prismatique LP3 est place´e apre`s l’e´chantillon pour renvoyer le
faisceau sur le diaphragme et la photodiode de la voie signal. Enfin, une photodiode ra-
pide, de bande passante e´gale a` 25GHz est place´e dans le faisceau de la voie de signal,
afin d’e´tudier e´galement le profil temporel des impulsions in-situ.
La grande originalite´ de ce banc de mesure est qu’il a e´te´ conc¸u en poursuivant simul-
tane´ment les buts suivants :
1. mettre en forme un faisceau incident filtre´ spatialement, stable et de bonne syme´trie
circulaire en re´gime nanoseconde
2. ne surtout pas de´grader la qualite´ du faisceau apre`s mise en forme
3. mesurer de faibles variations de transmission normalise´e
4. permettre une caracte´risation in-situ simple des parame`tres du faisceau incident
(e´nergie, profil spatial radial et longitudinal et profil temporel)
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Pour re´pondre aux contraintes impose´es par le premier point, nous avons opte´ pour
la mise en forme de type ”taˆche d’Airy tronque´e”, de´ja` largement explicite´e pre´ce´demment.
Pour re´pondre aux contraintes pose´es par le deuxie`me point, nous avons tente´ de
limiter le plus possible la quantite´ d’optiques traverse´es par le faisceau et, partout ou`
cela e´tait ne´cessaire, des lames prismatiques ont e´te´ utilise´es pour e´viter tout proble`me
d’interfe´rence. Les interfe´rences induites lors des renvois pourraient avoir un effet catas-
trophique sur le phe´nome`ne d’autofocalisation. En effet, si le faisceau est module´ par des
franges d’interfe´rences paralle`les, cette modulation, aussi le´ge`re soit-elle, peut tre`s bien
s’accentuer au cours de la propagation en milieu non-line´aire (autofocalisation a` petite
e´chelle) et perturber l’interpre´tation des courbes de transmission normalise´e. Notons que
la lame prismatique LP1 est introduite juste avant LP2 afin de compenser la de´flexion du
faisceau et e´viter d’introduire de l’astigmatisme.
Le proble`me pose´ par le troisie`me point a e´te´ re´solu en choisissant une configuration
expe´rimentale qui permet d’avoir deux voies de mesure bien corre´le´s, graˆce notamment
a` l’introduction d’une troisie`me lame prismatique LP3 pour re´tablir le meˆme niveau de
signal sur les deux voies sans utiliser de densite´s supple´mentaires et pour que les de´rives
angulaires du faisceau provoquent la meˆme de´rive de signal sur les deux de´tecteurs. Ceci
sera particulie`rement important dans le cas du laser fortement multimode qui a tendance
a` beaucoup se de´pointer. Si les deux voies ne subissent pas le meˆme nombre de re´flexions,
le de´pointe´ angulaire du faisceau n’aura pas le meˆme effet sur les deux voies de mesure.
Il faut e´galement noter, que seule une telle configuration, compose´e de deux voies de
mesure identiques, une avec, et l’autre sans e´chantillon permet de mesurer exactement la
transmission normalise´e telle qu’elle est de´finie et simule´e. Cette configuration permet, en
outre, de se de´barrasser efficacement des fluctuations du faisceau. C’est une des raisons
pour lesquelles notre montage permet une mesure aussi sensible de l’indice de re´fraction
non-line´aire. En outre, un grand soin a e´te´ apporte´ a` e´galiser les longueurs des deux voies
de mesure et leur distance par rapport a` la lame prismatique LP2.
Enfin, les e´le´ments ne´cessaires a` la caracte´risation du faisceau (quatrie`me point) sont
place´s de telle sorte qu’ils permettent une mesure in-situ des parame`tres spatio-temporels
du faisceau. Les appareils de mesure utilise´s seront pre´sente´s plus loin.
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3.6.3 Signal a` vide et corre´lation des voies de mesure
Une e´tape importante et particulie`rement de´licate concerne le re´glage de la corre´lation
entre les signaux fournis par les deux voies de mesure. Les fluctuations en e´nergie du fais-
ceau sont une premie`re source de fluctuation du signal mesure´ par les photodiodes, mais
ce n’est pas la seule puisqu’une infime partie du faisceau est pre´leve´e par les diaphragmes
des deux voies. Les sources de fluctuation du signal mesure´ peuvent donc eˆtre multiples.
En particulier, expe´rimentalement, il a e´te´ remarque´ que le de´pointe´ angulaire du faisceau
est un des effets les plus importants sur la fluctuation de l’e´nergie transmise par les dia-
phragmes. Par ailleurs, ce de´pointe´ est a` l’origine de fluctuations encore plus importantes
si le faisceau posse`de des variations spatiales hautes fre´quences. C’est le cas ici, le mou-
vement de poussie`res dans le faisceau ou sur les e´le´ments du montage engendre quelques
figures de diffraction et un peu de speckle. Dans ces conditions, si le diaphragme ou la
taille des de´tecteurs est de l’ordre de grandeur de ces fluctuations hautes fre´quences, les
fluctuations de l’e´nergie transmise par le diaphragme peuvent devenir tre`s importantes.
Des fluctuations tre`s peu corre´le´es de l’ordre de ±10% ont e´te´ constate´es dans ces condi-
tions sur les deux voies, rendant l’utilisation d’une voie de re´fe´rence parfaitement inutile.
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Fig. 3.19 – Niveaux de signal normalise´ a` vide, obtenus sur les voies signal et re´fe´rence
pour 100 impulsions conse´cutives (voie de re´fe´rence bien aligne´e, voie de signal le´ge`rement
de´re´gle´e)
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Pour re´soudre ce proble`me, des diaphragmes d’environ 3mm de diame`tre sont utili-
se´s pour inte´grer les fluctuations hautes fre´quences du faisceau sur l’axe optique et un
diffuseur est place´ juste devant les de´tecteurs pour de´truire la cohe´rence du faisceau
et illuminer les photodiodes avec une re´partition lumineuse uniforme, proportionnelle a`
l’e´nergie totale transmise par le diaphragme. Dans ces conditions, seul le de´pointe´ conti-
nue a` induire des fluctuations. Au mieux, lorsque les diaphragmes sont bien centre´s par
rapport au faisceau, des fluctuations d’environ ±3 a` 4% en e´cart-type sont observe´es sur
les deux voies de mesure qui sont, par ailleurs bien corre´le´es. Lorsqu’un des deux dia-
phragme est un peu de´re´gle´, l’amplitude de ces fluctuations est accrue et la corre´lation
n’est plus suffisante, induisant meˆme de plus fortes fluctuations sur le rapport (voir fi-
gure 3.19).
Pour obtenir une bonne corre´lation, les deux voies sont re´gle´es grossie`rement de ma-
nie`re a` centrer correctement le faisceau sur les diaphragmes. Le signal sur les deux voies
est ensuite maximise´. Enfin, de fines retouches sont ne´cessaires tant que les voies ne
sont pas parfaitement corre´le´es. Le signal a` vide (sans e´chantillon) est alors mesure´. La
figure 3.20 repre´sente le signal a` vide obtenu pour 300 impulsions conse´cutives. La fluc-
tuation des deux signaux est d’environ ±3% autour de leur valeur moyenne, mais les deux
voies semblent bien corre´le´es a` premie`re vue.
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Fig. 3.20 – Niveaux de signal normalise´ a` vide, obtenus sur les voies signal et re´fe´rence
pour 300 impulsions conse´cutives
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La dispersion de signal sur les deux voies de mesure et sur le rapport des deux signaux
est repre´sente´e a` la figure 3.21.
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Fig. 3.21 – Dispersion du signal des voies de mesure et du rapport autour de leur valeur
moyenne
La voie de re´fe´rence permet donc de re´duire conside´rablement le bruit multiplicatif
inhe´rent a` la me´thode de Z-scan. Ceci a e´te´ possible en utilisant deux voies parfaitement
identiques. Dans ces conditions, le rapport de signal entre les deux voies de mesure nous
permet de re´duire les fluctuations du signal a` vide a` ±0, 5%. Ainsi, en effectuant par
ailleurs des moyennes sur 100 points pour chaque position longitudinale de l’e´chantillon,
il est possible de re´duire encore le bruit a` une valeur de ±0, 05%. En pratique, nous serons
meˆme tre`s souvent au dessous de cette valeur. Avec une variation de transmission norma-
lise´e de ±1, 5%, par exemple, une pre´cision de l’ordre de 3% sur la de´termination de ∆T
peut eˆtre envisage´e. Ceci correspond alors a` une pre´cision sur la variation de chemin op-
tique dans l’e´chantillon de λ/3000, soit une ame´lioration de sensibilite´ d’un rapport 10
par rapport a` l’e´tude de Sheik-Bahae.
Cette sensibilite´ particulie`rement bonne a e´te´ rendue possible par la mise en place d’un
montage particulie`rement soigne´, e´quipe´ de deux voies de mesure parfaitement corre´le´es
et dote´ d’une mise en forme du faisceau incident particulie`rement stable. Ce banc de
mesure va donc nous permettre de mesurer des indices de re´fraction aussi faibles que
celui de la silice, soit l’un des plus faibles indices de re´fraction non-line´aire.
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3.6.4 Etude des caracte´ristiques temporelles du faisceau inci-
dent
Avec des largeurs d’impulsion de l’ordre de la dizaine de nanosecondes, il est encore
possible d’utiliser des photode´tecteurs suffisamment rapides, contrairement aux impul-
sions picosecondes et femtosecondes qui ne´cessitent une mesure de profil temporel par
corre´lation d’impulsions.
Dispositif de mesure
Une photodiode en InGaAs de 25µm de diame`tre et de 25GHz de bande passante
nous permet d’e´tudier le profil temporel des impulsions. Cette photodiode pre´sente une
re´ponse impulsionnelle de 17 ps a` mi-hauteur (voir figure 3.22). Un caˆblage approprie´ pour
ce genre d’application haute-fre´quence est utilise´ et relie´ a` un oscilloscope de 500MHz
de bande passante.
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Fig. 3.22 – Re´ponse de la photodiode a` une impulsion de 1 ps a` 532nm
Source : http://www.newfocus.com
Dans ces conditions, le profil temporel des impulsions laser peut eˆtre controˆle´ avec
pre´cision. Nous verrons plus tard quelle est l’information pertinente qu’il faut tirer de ces
mesures de profil temporel dans le cas d’une e´tude de Z-scan.
Cas du laser faiblement monomode
Dans ces conditions, le profil temporel observe´ est repre´sente´ a` la figure 3.23 pour
deux impulsions conse´cutives, obtenues sur l’axe optique, apre`s mise en forme spatiale du
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faisceau.
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Fig. 3.23 – Exemples de profil temporel observe´s a` 1ω (a` gauche) et leur transforme´e de
Fourier (a` droite)
Le profil perturbe´ des impulsions provient d’interfe´rences entre les diffe´rents modes
longitudinaux de la cavite´ laser. L’observation dans l’espace de Fourier permet de voir les
diffe´rents modes longitudinaux de la cavite´ sont distants fre´quentiellement de 0, 2GHz,
ce qui correspond a` une longueur de cavite´ de 75 cm.
L’oscilloscope limite, par sa bande passante de 500MHz la re´solution de notre sys-
te`me d’acquisition. Il permet cependant the´oriquement de re´soudre correctement les os-
cillations entre deux modes longitudinaux, distants de 200MHz, voire les oscillations
provoque´es par les interfe´rences avec le mode suivant. Nous tenterons, dans le chapitre
de´die´ a` l’exploitation des mesures, d’estimer l’erreur provoque´e par cette coupure.
Cas du laser fortement multimode
De la meˆme fac¸on, l’allure des impulsions a e´te´ mesure´e et repre´sente´e pour deux im-
pulsions diffe´rentes dans le cas du laser fortement multimode (figure 3.24). La dure´e des
impulsions du laser fortement multimode est donc bien plus e´troite que pour le laser fai-
blement multimode. Ceci nous permettra d’atteindre des puissances plus e´leve´es et nous
laissera un peu plus de latitude pour effectuer des e´tudes de Z-scan dans des conditions
diffe´rentes.
Comme nous l’avons de´ja` e´voque´ pre´ce´demment, un changement sur les conditions de
pompage du milieu amplificateur peut avoir des effets sur les comportements des impul-
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sions du laser et particulie`rement sur leur dure´e. Ceci a pu eˆtre ve´rifie´ expe´rimentalement
en observant l’allure des impulsions pour une puissance de pompage e´gale a` la moitie´ de
la puissance maximum. La figure 3.25 illustre ce phe´nome`ne. Les deux impulsions pre´sen-
te´es ont une aire identique. Pour la meˆme e´nergie, il est clair que la puissance maximale
ne sera pas la meˆme.
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Fig. 3.24 – Exemples de profil temporel observe´s a` 1ω (a` gauche) et leur transforme´e de
Fourier (a` droite)
Par ailleurs, l’allure des impulsions a` mi-puissance montre clairement qu’il y a des
interfe´rences entre un ou plusieurs modes longitudinaux. L’observation dans l’espace de
Fourier permet de voir que les diffe´rents modes longitudinaux de la cavite´ sont distants
ici de 0, 35GHz, ce qui correspond a` une longueur de cavite´ de 43 cm. Le laser fortement
multimode est en effet dote´ d’un cavite´ plus courte.
Dans le cas de ce laser, les impulsions ont une dure´e plus faible et les modes longitudi-
naux sont plus e´loigne´s fre´quentiellement, ce qui provoque des interfe´rences oscillant plus
rapidement. Le proble`me de la bande passante de l’oscilloscope risque ici re´ellement de
mal re´soudre les oscillations dues aux interfe´rences. Toutefois, les oscillations observe´es
sur le profil obtenu a` mi-puissance permettent de constater que la re´solution n’est pas si
mauvaise et que l’on est tre`s certainement en pre´sence de battements entre deux modes
longitudinaux principalement.
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Fig. 3.25 – Profil temporel observe´s a` 1ω (a` gauche) avec le laser a` pleine puissance et a`
mi-puissance et leur transforme´e de Fourier (a` droite)
3.7 Conclusion
A partir de l’e´quation de Boling, Glass et Owyoung, permettant d’e´valuer l’indice non-
line´aire de verres optiques, et a` travers deux exemples d’e´tudes syste´matiques re´centes,
nous avons vu que les verres optiques ont un indice de re´fraction non-line´aire situe´ entre 1
et 40× 10−20m2/W en re´gime femtoseconde. Pour des mate´riaux amorphes particuliers,
comme des verres sulfures, la valeur de l’indice peut meˆme atteindre 10−16m2/W , c’est
a` dire l’ordre de grandeur de l’indice de re´fraction non-line´aire des semiconducteurs, par
exemple. Ces derniers mate´riaux ont donc des proprie´te´s non-line´aires particulie`rement
importantes qui peuvent trouver de nombreuses applications comme la limitation ou la
commutation optique. Dans le contexte de l’e´tude de l’endommagement laser et des effets
de l’autofocalisation dans ce processus, notre inte´reˆt porte plutoˆt sur les verres comme la
silice et, plus ge´ne´ralement les silicates qui posse`dent un indice de re´fraction non-line´aire
de l’ordre de 10−20m2/W . Avec un tel indice de re´fraction non-line´aire et en re´gime nano-
seconde, nous avons vu que la configuration de Z-scan qu’il est alors ne´cessaire d’adopter
ne permet pas de conserver l’approximation d’e´chantillon fin. Le re´gime nanoseconde nous
impose, en outre, une limitation de taille : celle de l’endommagement du mate´riau. Nous
avons donc duˆ trouver un compromis permettant de conserver un niveau de signal e´leve´,
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mais sans endommager le mate´riau, et en conservant une e´nergie faible nous permettant
de rester loin de la puissance critique du mate´riau. Nous devons alors travailler avec un
faisceau suffisamment focalise´, sur un diame`tre d’une vingtaine de microns. Ainsi, nous
travaillerons dans le re´gime d’intensite´ et de fluence de´sire´, et loin de la puissance cri-
tique. Dans ces conditions, la variation de transmission normalise´e sera d’environ 1% et
il faudra mettre en place un montage particulie`rement stable et sensible.
Les deux lasers utilise´s ont e´te´ caracte´rise´s avec pre´cision, afin de de´terminer une mise
en forme adapte´e qui permet d’obtenir un faisceau dote´ d’une bonne syme´trie cylindrique,
d’une grande stabilite´ et qui soit aise´ment mode´lisable. Une mise en forme de type ”taˆche
d’Airy tronque´e” a e´te´ choisie car elle re´pond a` tous ces crite`res. Elle est, en outre, la
me´thode la plus simple de mise en forme pour un faisceau de forte fluence et permet un
passage au second harmonique simple. Enfin, ce type de faisceau est cense´ ame´liorer la
sensibilite´ de la me´thode. Toutefois, aucun mode`le analytique ne permet de quantifier
l’effet d’une telle mise en forme sur le comportement des courbes de transmission norma-
lise´e. L’objet du chapitre suivant concerne la mise en place d’une mode´lisation adapte´e a`
cette mise en forme.
Dans ces conditions, la mise en place du montage expe´rimental a e´te´ de´crite en de´tails.
Malgre´ le gain de sensibilite´ apporte´ par l’utilisation d’e´chantillon e´pais et d’un faisceau
de type ”taˆche d’Airy tronque´e”, les variations de transmission normalise´e ne de´passerons
pas quelques pourcents. Ainsi, un soin tout particulier a e´te´ apporte´ a` la mise en place
expe´rimentale pour ame´liorer le rapport signal sur bruit de la me´thode. En installant
une voie de re´fe´rence parfaitement corre´le´e a` la voie principale, les fluctuations de la
transmission normalise´e ont pu eˆtre divise´es par 6. Ainsi, en moyennant la transmission
normalise´e sur des e´chantillons de 100 impulsions conse´cutives, notre configuration expe´-
rimentale permet de de´tecter des variations de transmission normalise´e de 0, 05%, ce qui
correspond a` des variations de chemin optique de λ/3000.
Enfin, les moyens de caracte´risation du faisceau ont e´te´ pre´sente´s. Ceux-ci nous per-
mettent de de´terminer les parame`tres spatio-temporels re´els du faisceau incident avec une
grande pre´cision, ce qui permettra de tenir compte des caracte´ristiques re´elles du faisceau
lors des simulations nume´riques, de l’interpre´tation des mesures et de l’estimation des
erreurs commises sur la de´termination de l’indice de re´fraction non-line´aire.
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Toujours dans l’optique d’une mesure pre´cise et parfaitement maˆıtrise´e de l’indice de
re´fraction non-line´aire par la me´thode de Z-scan, il est ne´cessaire, d’une manie`re ge´ne´-
rale, de mieux connaˆıtre l’influence du profil spatial du faisceau sur le comportement des
courbes de transmission normalise´e. En effet, tous les mode`les analytiques disponibles
font l’approximation d’un faisceau gaussien, qui est souvent peu re´aliste en pratique.
Dans notre cas, nous avons choisi d’utiliser par ailleurs une mise en forme particulie`re,
de type ”taˆche d’Airy tronque´e”. Nous avons donc de´veloppe´ une mode´lisation adap-
te´e a` la propagation d’un tel faisceau dans le vide, et d’autre part, dans un mate´riau
non-line´aire, d’e´paisseur quelconque, posse´dant des non-line´arite´s menant a` une variation
photo-induite de l’indice de re´fraction, sans restriction sur son amplitude, son comporte-
ment vis a` vis de l’intensite´ ou encore la pre´sence ou non d’absorption non-line´aire. Une
e´tude nume´rique est donc propose´e, base´e d’une part sur une me´thode de propagation
utilisant le principe de Huygens-Fresnel, et d’autre part, sur une me´thode de propagation
pas-a`-pas dans l’e´chantillon non-line´aire. L’utilisation d’une telle me´thode nume´rique est
tre`s inte´ressante pour sa grande versatilite´. Elle permet, en effet, de simuler les courbes de
transmission normalise´e dans le cas d’un faisceau quelconque a` syme´trie circulaire, d’un
e´chantillon d’e´paisseur quelconque et meˆme dans le cas de de´phasages non-line´aires im-
portants. Cette me´thode va nous permettre de mieux connaˆıtre les limites de validite´ des
diffe´rents mode`les analytiques, et ainsi permettre une mesure absolue pre´cise de l’indice
de re´fraction non-line´aire.
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4.1 Introduction
La configuration expe´rimentale adopte´e et plus particulie`rement la me´thode de fil-
trage spatial choisie nous contraint a` e´tudier l’expe´rience de Z-scan avec un faisceau non
gaussien. En effet, pour e´liminer une grande partie des fre´quences spatiales e´leve´es du
faisceau issu de notre laser et travailler avec un faisceau a` syme´trie circulaire, nous avons
choisi d’utiliser une association de deux diaphragmes pour mettre en forme un faisceau a`
syme´trie circulaire de type fonction d’Airy tronque´e. D’apre`s Rhee [63], ce type de fais-
ceau permet d’ame´liorer la sensibilite´ de la me´thode de Z-scan. Dans notre cas, ceci est
particulie`rement inte´ressant puisque le de´phasage non-line´aire mesure´ est tre`s faible.
Dans le cas d’un faisceau gaussien, la re´partition d’intensite´ radiale et longitudinale
du faisceau est entie`rement connue avec la seule mesure du rayon au point de focalisation.
Dans notre cas particulier, il n’existe pas de description aussi simple de la propagation
d’un tel faisceau. Dans ce chapitre, nous nous proposons d’utiliser le formalisme scalaire
de la diffraction de Fresnel pour de´crire la propagation du faisceau incident et la comparer
a` notre caracte´risation expe´rimentale.
Par ailleurs, plus aucun mode`le analytique n’est alors disponible pour mode´liser la
propagation d’un tel faisceau dans un mate´riau d’e´paisseur supe´rieure a` la profondeur
de champ du faisceau et posse´dant des non-line´arite´s cubiques. Nous proposons de simu-
ler nume´riquement la propagation d’un faisceau quelconque de syme´trie circulaire dans
un mate´riau d’indice de re´fraction non-line´aire faible. Le type de simulation nume´rique
adopte´ repose sur la me´thode de propagation pas-a`-pas de Feit et Fleck [107]. Nous dis-
cuterons des limites de validite´ de ce mode`le et ve´rifierons qu’il converge bien vers les
diffe´rents mode`les analytiques de´veloppe´s dans des cas particuliers. Nous e´tudierons en-
suite, non seulement l’influence du faisceau choisi sur la sensibilite´ de la me´thode de
Z-scan, mais aussi les effets de l’absorption line´aire, de l’absorption non-line´aire et la
line´arite´ de la me´thode en fonction de la variation d’indice de re´fraction.
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4.2 Simulation nume´rique du faisceau incident
4.2.1 Description du proble`me
Dans notre montage expe´rimental (voir figure 4.1), le faisceau incident issu du laser
est tronque´ par un diaphragme D1 de rayon a1 et diffracte sur une distance d1. Le centre
de la taˆche d’Airy est pre´leve´ a` l’aide d’un diaphragme D2 de rayon a2 correspondant a`
la premie`re annulation de la taˆche d’Airy, c’est a` dire : a2 = 1, 22 × λd1/a1. Le faisceau
de type ”Airy tronque´” ainsi forme´ diffracte sur une distance d2 avant de traverser une
lentille. Cette lentille sera conside´re´ comme une lentille mince, c’est a` dire, notamment,
que nous ne´gligerons la distance entre son plan principal objet et son plan principal image.
D1 D2
U0 U1 U2 U3 UPPO UPPI Uz
zd1 d2
L
Fig. 4.1 – Configuration expe´rimentale
Comme nous l’avons vu dans le paragraphe sur la mise en forme du faisceau incident,
la re´partition d’amplitude complexe sur le premier diaphragme peut eˆtre assimile´e a`
une gaussienne de phase quasi uniforme illuminant une ouverture circulaire de diame`tre
bien infe´rieur au diame`tre du faisceau. Ainsi, nous conside´rerons dans notre mode`le de
propagation le cas d’une onde plane en incidence normale sur le premier diaphragme.
Le proble`me est e´galement conside´re´ a` syme´trie circulaire. L’amplitude U0(r) avant le
premier diaphragme est suppose´e constante. L’amplitude apre`s le diaphragme est par
conse´quent une fonction du type :
U1(r) =
1 si r ≤ a10 si r > a1 (4.1)
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4.2.2 Rappels sur la the´orie scalaire de la diffraction et approxi-
mation de Fresnel
The´orie scalaire de la diffraction
La the´orie scalaire de la diffraction (voir l’ouvrage de Goodman [108]) est base´e sur le
principe de Huygens-Fresnel qui suppose que pour de´crire la propagation de la lumie`re, il
suffit de connaˆıtre son front d’onde a` un instant et conside´rer que chaque point du front
d’onde peut eˆtre assimile´ a` une source ponctuelle secondaire rayonnant une onde sphe´-
rique. Le nouveau front d’onde un instant plus tard peut eˆtre obtenu comme l’enveloppe
des petites ondes sphe´riques s’e´tant propage´es en espace libre pendant cet instant. La tra-
duction rigoureuse de ce principe intuitif a e´te´ faite par Sommerfeld, donnant naissance
a` la ce´le`bre inte´grale de Rayleigh-Sommerfeld, qui permet de de´crire avec une grande
pre´cision la plupart des proble`mes de diffraction par des e´crans plans de transmission
complexe (amplitude et phase) et de propagation de faisceau en espace libre, pourvu que
les dimensions des objets diffractants soient grandes devant la longueur d’onde et que l’on
n’observe pas le champ trop pre`s de ces meˆmes objets.
Configuration et approximation de Fresnel
L’inte´grale de Rayleigh-Sommerfeld n’est pas tre`s simple a` manipuler directement et,
de`s que les conditions le permettent, l’approximation de Fresnel est faite. Conside´rons
la configuration suivante : a` partir de la re´partition d’amplitude U1(x1, y1) dans un plan
(x1O1 y1), on de´sire connaˆıtre la re´partition d’amplitude U2(x2, y2) dans un plan (x2O2 y2)
situe´ a` une distance d. Ces deux plans sont perpendiculaires a` un axe z, oriente´ dans le
sens de la propagation de la lumie`re.
Si la dimension transversale du faisceau au cours de sa propagation reste faible devant
la distance d (approximation paraxiale), l’inte´grale de Rayleigh-Sommerfeld peut eˆtre
approxime´e par :
U2(x2, y2) = − i
λd
eikd
∫∫
U1(x1, y1) e
ik
2d [(x1−x2)2+(y1−y2)2] dx1dy1 (4.2)
ou` k = 2pi/λ est le vecteur d’onde dans le milieu conside´re´ (ici d’indice e´gal a` 1).
On remarque au passage que notre syste`me est un filtre line´aire puisque l’amplitude
dans le second plan se calcule comme le produit de convolution de l’amplitude dans le
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premier plan avec une re´ponse impulsionnelle h(x2, y2), ou` :
h(x2, y2) = − i
λd
eikd e
ik
2d
(x22+y
2
2) (4.3)
Dans le cas d’une syme´trie circulaire, l’amplitude U1 ne de´pend plus que de la coor-
donne´e radiale r1. En introduisant le syste`me de coordonne´es cylindriques et en inte´grant
sur θ1 (ce qui introduit une fonction de Bessel), l’inte´grale 4.2 devient :
U2(r2) = −ik
d
eikd e
ik
2d
r22
∫
r1U1(r1) e
ik
2d
r21 J0
(
kr1r2
d
)
dr1 (4.4)
Validite´ de l’approximation de Fresnel
Tout d’abord, il ne faut pas perdre de vue que l’inte´grale de Rayleigh-Sommerfeld
n’est valide que pour des dimensions de faisceau grandes devant la longueur d’onde, ce
qui est le cas dans notre configuration expe´rimentale, dans laquelle le diame`tre du faisceau
sera toujours supe´rieur a` plusieurs dizaines de fois la longueur d’onde. Par ailleurs, pour
e´crire l’inte´grale 4.2, il faut que, dans les plans (x1O1 y1) et (x2O2 y2), le faisceau garde
des dimensions transversales faibles devant la distance de propagation d. Si le faisceau
reste confine´ a` un diame`tre typique de 2a, il faut donc que : d 2a.
En pratique, cette condition est encore moins contraignante [59, 109] et l’inte´grale de
Fresnel reste parfaitement valide pour de faibles valeurs de d, a` la condition, toutefois,
que le faisceau diverge peu, c’est a` dire qu’il ait lui-meˆme un comportement paraxial.
Southwell [109] a montre´ que l’approximation de Fresnel est encore valide sans erreur de
phase significative pour des faisceaux de divergence infe´rieure a` environ pi/75 pour un
nombre de Fresnel N ≈ 450 1. En revanche, l’approximation de Fresnel n’est plus valable
au voisinage imme´diat d’objets diffractants a` bord nets. Dans ce cas, l’approximation de
paraxialite´ n’est plus valide.
Dans notre montage, les dimensions du faisceau ne de´passent pas quelques millime`tres,
tandis que les calculs de propagation d’un e´le´ment a` l’autre se feront sur des distances de
plusieurs dizaines de centime`tres. La zone la plus critique se situe au niveau ou` le faisceau
diverge le plus, c’est a` dire apre`s la lentille. La figure 4.2 repre´sente une simulation de
l’amplitude complexe du champ dans le plan principal image de cette lentille.
1Le nombre de Fresnel est de´fini comme suit : N = a2/(λ d)
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La lentille posse`de une focale de 100mm. D’apre`s la figure 4.2, le faisceau posse`de
un diame`tre effectif d’environ 8mm. Dans le pire des cas, nos simulations nume´riques
seront faites avec une divergence d’environ pi/80 et un nombre de Fresnel d’environ 150.
L’approximation de Fresnel est alors parfaitement justifie´e dans ce cas.
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Fig. 4.2 – Simulation nume´rique de l’amplitude complexe dans le plan principal image
de la lentille a` l’aide de l’approximation de Fresnel
4.2.3 Sche´ma de propagation d’un plan a` un autre
Reprenant l’inte´grale de Fresnel en syme´trie cylindrique 4.4, on constate que le terme
inte´gral n’est autre que la transforme´e de Hankel d’ordre 0 du terme :
U1(r1) e
ik
2d
r21 (4.5)
avec comme fre´quence spatiale associe´e : σ = kr2
d
En oubliant les termes de de´phasage constant, on peut e´crire le sche´ma de propagation
suivant :
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U1(r1)


 2
12
exp r
d
k
i
TH U2 

 =
d
kr2σ


 2
2
exp σ
k
d
i
d
k
ou` TH de´signe la transformation de Hankel d’ordre 0 de´finie comme suit :
TH{f (r)} = fˆ (σ) =
∫ ∞
0
r f (r) J0 (σr) dr (4.6)
Ce sche´ma de propagation peut eˆtre utilise´ pour calculer l’amplitude complexe du
champ sur le deuxie`me diaphragme, puis, apre`s troncature a` a2 = 1, 22×λd1/a1, l’ampli-
tude dans le plan principal objet de la lentille. L’amplitude dans le plan principal image
de la lentille est ensuite calcule´e en faisant une approximation de lentille mince conver-
gente de focale f , c’est a` dire en multipliant l’amplitude dans le plan principal objet par
un terme de phase du type :
exp
(
−ik r
2
2 f
)
Enfin, une fois l’amplitude dans le plan principal image de´termine´e, une nouvelle e´tape
de propagation sur une distance z sera effectue´e pour autant de valeurs z que ne´cessaire
pour de´crire correctement le faisceau incident autour du point de focalisation.
4.2.4 Transformation de Hankel nume´rique
D’un point de vue nume´rique, le calcul direct de l’inte´grale 4.6 ne´cessite un algorithme
de complexite´ N × N . En coordonne´es carte´siennes, la transformation de Fourier peut
eˆtre estime´e nume´riquement par des algorithmes du type FFT (Fast Fourier Transform)
permettant de re´duire la complexite´ a` N × logN [110].
Dans le cas de la transformation de Hankel, le proble`me est un peu plus de´licat. Il
n’existe pas de me´thodes nume´riques qui puissent calculer directement la transformation
de Hankel avec le meˆme gain de temps de calcul que celui offert par la FFT. En revanche,
il est possible, graˆce a` un e´chantillonnage logarithmique, d’exprimer la transformation de
Hankel sous la forme d’un produit de convolution [111]. Ce produit de convolution peut
ensuite eˆtre calcule´ a` l’aide d’une FFT, une multiplication par une certaine fonction ana-
lytique, puis une FFT inverse. Cette ide´e a donne´ lieu a` plusieurs me´thodes nume´riques de
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calcul rapide de transformation de Hankel. Parmi celles-ci, nous utiliserons l’algorithme
de FFTLog originalement de´crit par Talman [112] et adapte´ et programme´ par Hamil-
ton [113].
Pour utiliser cet algorithme, il faut choisir un e´chantillonnage logarithmique en r et
en σ. A partir du premier terme r0 et du dernier terme rN de la suite ri (avec i ∈ {0, N}),
l’e´chantillonnage logarithmique suivant est de´fini :
ri = rc × a iN− 12 avec rc = √r0 rN et a = rN
r0
(4.7)
Ceci permet d’obtenir un e´chantillonnage logarithmique de N +1 points variant de r0
a` rN dans lequel le point central a` N/2 vaut rc. Pour l’e´chantillonnage de σ dans l’espace
re´ciproque, une expression analogue est introduite :
σi = σc × a iN− 12
Dans ce cas, il faut e´galement imposer la valeur du produit rc σc qui permet d’ajuster
le centrage de l’e´chantillonnage en σ par rapport a` celui en r.
Il est ne´cessaire d’utiliser un grand nombre de points pour e´chantillonner correcte-
ment les oscillations rapides du champ pour les grandes valeurs de r. L’e´chantillonnage
logarithmique impose alors un sur-e´chantillonnage pour les faibles valeurs de r. Enfin,
comme tout algorithme de transformation de Fourier, il est ne´cessaire que la fonction
a` laquelle la FFT est applique´e ne posse`de pas de coupure brutale qui engendrerait de
fortes oscillations de Gibbs [110].
Dans notre configuration, le faisceau sera le plus large et posse´dera le rayon de cour-
bure le plus prononce´ dans le plan principal image de la lentille. Pour de´terminer rapi-
dement l’e´chantillonnage adapte´, l’amplitude dans le plan principal image est assimile´e a`
l’amplitude a` z = −f ′ = −100mm d’un faisceau gaussien de rayon 15µm a` z = 0. Dans
ces conditions, le faisceau posse`de un rayon a` 1/e2 en intensite´ e´gal a` w = 2, 3mm dans
le plan principal image. Par ailleurs, le terme de phase le plus significatif a` cette position
est celui introduit par la lentille, a` savoir :
φ(r) =
pi
λ f
r2 (4.8)
Pour e´chantillonner correctement l’amplitude complexe, le crite`re que l’on s’impose
est d’avoir au moins 2 points par pe´riode (soit φ(ri+1) − φ(ri) < pi) pour r = 2w ≈
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5mm. Utilisant les expressions 4.7 et 4.8 de l’e´chantillonnage et de la phase, notre crite`re
e´quivaut a` la condition :
N >
ln a
ln
(
1 + λ f
r2
) (4.9)
Si r reste infe´rieur au centime`tre, un de´veloppement limite´ du logarithme nous donne :
N >
r2 ln a
λ f
(4.10)
Nous voyons donc que le nombre de points ne´cessaires ne de´pend que faiblement de a.
Pour e´viter toute erreur due a` une coupure brutale, il est donc possible, sans trop aug-
menter le temps de calcul, de choisir un e´chantillonnage sur un grand nombre de de´cades.
Avec 14 de´cades (a = 1014), et pour une longueur d’onde de 1, 064µm, la condition
pre´ce´dente e´quivaut a` N > 7600. Nous choisirons par la suite de travailler avec 10000
points. Dans le cas d’un faisceau gaussien, la figure 4.3 repre´sente le module de la fonction
a` laquelle sera applique´e la premie`re FFT ne´cessaire au calcul de la transformation de
Hankel nume´rique. Le phe´nome`ne d’oscillation de Gibbs sera tre`s faible car pour un si
grand nombre de de´cades, il n’y a pas de coupure brutale quand r −→ 0.
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Fig. 4.3 – Module de l’amplitude dans le plan principal image de la lentille (cas gaussien,
e´chelle LOG-LOG)
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Meˆme s’il ne´cessite un grand nombre de points, il faut donc noter que l’e´chantillonnage
logarithmique permet de re´soudre avec une tre`s grande pre´cision la re´partition spatiale du
faisceau autour de l’axe optique, et donc, dans la zone ou le phe´nome`ne d’autofocalisation
est significatif et ou` il engendrera une re´duction de la taille du faisceau. Par ailleurs,
ce type d’e´chantillonnage permet de travailler sur une tre`s large plage, re´duisant ainsi
fortement le proble`me d’oscillations de Gibbs. Enfin, il est important de rappeler que
l’utilisation de la syme´trie cylindrique est parfaitement adapte´e dans le cas de notre
faisceau. L’algorithme de FFTLog sera e´galement utilise´ dans les meˆmes conditions pour
la propagation en milieu non-line´aire qui sera aborde´ dans la partie suivante.
4.2.5 Remarques sur la mise en forme du faisceau
La me´thode de mise en forme du faisceau adopte´e a, quelques fois, e´te´ qualifie´e de
”filtrage spatial”. En toute rigueur, on parle de filtrage spatial d’un faisceau lorsque celui-
ci est quasi-monomode transverse et que l’on le de´barrasse de quelques perturbations de
fre´quences e´leve´es, introduites principalement par de la diffusion et par le phe´nome`ne de
speckle. Ce filtrage s’effectue alors assez facilement avec un montage de filtrage spatial
classique, constitue´ de deux lentilles en montage afocal et d’un trou de filtrage. Lorsque
le faisceau est tre`s fortement multimode transverse, la notion de filtrage spatial perd un
peu de son sens. Il n’est pas simple de se de´barrasser des modes transverses inde´sirables
autrement qu’en favorisant le mode TEM00 a` l’inte´rieur meˆme de la cavite´ [59, 114].
Dans le cas particulier d’un faisceau de profil radial rectangulaire, il est pratiquement
impossible d’e´liminer tous les modes d’ordre e´leve´ pour obtenir un faisceau purement
monomode transverse. En revanche, il est possible d’utiliser une mise en forme de type
”taˆche d’Airy tronque´e” permettant d’obtenir aise´ment un faisceau, certes non-gaussien,
mais contenant tre`s peu de modes d’ordre e´leve´.
Par ailleurs, la diffraction du faisceau sur la distance se´parant les deux diaphragmes
repousse loin de l’axe optique les fre´quences e´leve´es contenues dans le profil initial du
faisceau. Ainsi, les perturbations du faisceau au niveau du premier diaphragme peuvent
eˆtre e´limine´es par le second diaphragme. La qualite´ du faisceau au niveau du premier
diaphragme a donc peu d’importance lors d’une mise en forme de type ”taˆche d’Airy
tronque´e”. En ce sens, on peut dire qu’un filtrage spatial a e´te´ effectue´ implicitement
lors de la mise en forme du faisceau. La figure 4.4 repre´sente la re´partition d’intensite´
sur le second diaphragme dans le cas d’un profil radial rectangulaire apre`s le premier
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diaphragme et dans le cas d’un profil radial module´ par une perturbation sinuso¨ıdale.
Cette perturbation ne change quasiment pas le pic central de la taˆche d’Airy obtenue sur
le diaphragme D2. La perturbation au niveau du diaphragme D2 se traduit par l’apparition
d’un le´ger sursaut d’intensite´ un peu plus loin de l’axe optique comme on pouvait s’y
attendre.
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Fig. 4.4 – Re´partition d’intensite´ dans les plans des diaphragmes D1 et D2 dans le cas
d’un profil radial rectangulaire et d’un profil radial rectangulaire posse´dant une forte per-
turbation sinuso¨ıdale. Sur la figure de droite, l’e´chelle est logarithmique en ordonne´es
Une autre remarque me´rite d’eˆtre faite concernant non plus une perturbation d’am-
plitude mais une perturbation de phase au niveau du premier diaphragme. Pour pouvoir
correctement couper le faisceau au niveau du premier diaphragme, il peut s’ave´rer ne´-
cessaire d’e´largir le faisceau au pre´alable. Dans ce cas, il est indispensable que celui-ci
conserve un phase uniforme au niveau du premier diaphragme, ce qui ne´cessite de mettre
en place un montage afocal. En effet, si le faisceau posse`de une surface d’onde sphe´rique
divergente avant le premier diaphragme, une de´gradation de la taˆche d’Airy est observe´e,
pouvant aller jusqu’a` la disparition des premie`res annulations et rendant incertaine la
mise en forme envisage´e (figure 4.5).
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Fig. 4.5 – Effet d’une surface d’onde sphe´rique divergente sur le plan du premier dia-
phragme (longueur d’onde : 532nm, rayon du premier diaphragme : 0, 38mm, dis-
tance D1→ D2 : 1, 5m)
Cet exemple fournit, certes, des informations inte´ressantes pour qui veut mettre en
forme un faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e”, mais il montre aussi la versatilite´ de
ce type d’algorithme : plusieurs types de mise en forme peuvent eˆtre envisage´s.
4.2.6 Simulation nume´rique du faisceau incident
Dans ces conditions, l’amplitude complexe du faisceau incident a e´te´ calcule´e de part
et d’autre du point de focalisation du faisceau. La figure 4.6 repre´sente l’e´volution du
profil spatial en intensite´ le long de l’axe optique. Cette figure permet de constater un
tre`s bon accord entre simulation et expe´rience.
Par ailleurs, l’e´volution de l’intensite´ sur l’axe optique est repre´sente´e sur les figures 4.7
et 4.8 pour 1ω et 2ω. Le cas d’un faisceau gaussien de meˆme rayon a` 1/e2 a e´te´ e´galement
repre´sente´ pour comparaison. Ces courbes permettent de constater e´galement un bon
accord entre les mesures et la simulation.
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Fig. 4.6 – Evolution du profil spatial du faisceau incident le long de l’axe optique a` 1ω
(profils recale´s a` 1 en r = 0)
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Fig. 4.7 – Intensite´ sur l’axe optique a` 1ω
Notons que les parame`tres utilise´s pour re´aliser ces simulations (a1, d1, d2 et f) n’ont
pas e´te´ retouche´s pour trouver un bon accord avec les courbes expe´rimentales. Les para-
me`tres utilise´s proviennent simplement de la mesure pre´cise des rayons des diaphragmes,
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des distances entres les diffe´rents e´le´ments du montage et de la focale de l’objectif. Le fait
de retrouver quantitativement le meˆme profil de faisceau et la meˆme e´volution le long de
l’axe optique sans aucune retouche des parame`tres de simulation de´montre la pre´cision
de notre mise en forme et valide notre e´talonnage de la came´ra CCD. Cette manie`re de
proce´der fonctionne tre`s bien dans le cas de la mise en forme du laser faiblement multi-
mode et chaque caracte´risation du faisceau est en parfait accord avec les pre´ce´dentes : les
caracte´ristiques spatiales du faisceau ne de´rivent pas. Ce type de mise en forme est donc
particulie`rement stable et re´pe´table.
En revanche, dans le cas du laser fortement multimode, la mise en forme est un peu
plus de´licate et il n’est pas simple d’avoir acce`s directement aux parame`tres de mise en
forme du faisceau. On proce`de alors par retouches des parame`tres pour faire co¨ıncider
la simulation et les re´sultats expe´rimentaux. La me´trologie du profil spatial ayant e´te´
valide´e par les mesures avec le premier laser, ce n’est pas geˆnant de proce´der ainsi avec
le deuxie`me laser.
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Fig. 4.8 – Intensite´ sur l’axe optique a` 2ω
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4.3 Simulation nume´rique de l’autofocalisation dans
un e´chantillon e´pais
4.3.1 Introduction aux e´tudes the´oriques de l’autofocalisation
La description du phe´nome`ne d’autofocalisation a fait l’objet de nombreux travaux
et reste encore un sujet d’inte´reˆt aujourd’hui car c’est un proble`me e´lectromagne´tique
complexe. Comme nous l’avons de´ja` vu au paragraphe 1.4.3, le phe´nome`ne d’autofoca-
lisation donne lieu, de manie`re ge´ne´rale a` une de´formation du faisceau incident. Nous
ne parlerons pas ici des de´formations a` petite e´chelle mais uniquement de l’autofocali-
sation globale. Une simple description d’optique ge´ome´trique [115, 6], permet de pre´voir
qu’au dela` d’une certaine puissance critique la diffraction du faisceau est compense´e par
le phe´nome`ne d’autofocalisation. Cette puissance critique de´limite trois types de re´gime
d’autofocalisation qui ont mene´ a` des approches diffe´rentes du point de vue de la mode´-
lisation (pour plus de pre´cisions sur la de´finition et l’estimation de la puissance critique,
voir l’annexe B).
Lorsque la puissance du faisceau est infe´rieure a` la puissance critique, le faisceau dif-
fracte quasi-normalement mais subit une de´formation auto-induite au voisinage de son
point de focalisation, la` ou` la densite´ de puissance est la plus importante. C’est le cas de
figure adopte´ pour mesurer l’indice de re´fraction non-line´aire avec la me´thode de Z-scan et
avec les me´thodes de distorsion de faisceau en ge´ne´ral. Suivant le cas de figure, plusieurs
mode`les analytiques ont e´te´ de´veloppe´s pour de´crire la faible distorsion du faisceau (voir
paragraphe 2.3).
Si la puissance du faisceau est voisine de la puissance critique, le faisceau peut se trou-
ver auto-guide´ dans un milieu uniforme. C’est le cas des solitons spatiaux. Le traitement
e´lectromagne´tique d’un tel cas utilise l’e´quation de Helmholtz non-line´aire. Dans ce cas
de figure tre`s particulier, des solutions analytiques peuvent alors eˆtre de´rive´es dans le cas
paraxial (e´quation parabolique ou e´quation de Schro¨dinger non-line´aire) [115], ainsi que
dans le cas de l’e´quation de Helmholtz non-line´aire non-paraxiale [116].
Enfin, dans le cas ou` la puissance est supe´rieure a` la puissance critique, beaucoup
d’e´tudes the´oriques utilisent un formalisme base´ sur l’e´quation de Schro¨dinger non-line´aire,
137
Chapitre 4. Simulations nume´riques adapte´es a` une configuration de
Z-scan quelconque
donc sur une the´orie scalaire et paraxiale [117, 118, 119, 120]. Ce mode`le permet de de´crire
correctement l’autofocalisation lorsque la puissance n’est pas trop e´leve´e et permet de de´-
terminer approximativement la position du foyer d’autofocalisation, lieu ou` le faisceau
atteint une intensite´ particulie`rement e´leve´e menant en pratique a` un endommagement.
En revanche, ce mode`le n’est pas physique car il pre´dit une e´volution d’intensite´ sur l’axe
optique ayant une asymptote verticale. En effet, au voisinage du point de focalisation,
l’approximation paraxiale devient abusive.
En toute rigueur, pour des puissances bien supe´rieures a` la puissance critique, il n’est
plus possible de faire une hypothe`se de paraxialite´. En outre, la description scalaire de-
vient e´galement fausse. Il est alors ne´cessaire de conside´rer le proble`me vectoriel complet,
sans hypothe`ses de paraxialite´, et ou` la nature tensorielle du terme non-line´aire doit eˆtre
e´galement prise en compte2. En abandonnant l’hypothe`se de paraxialite´, des me´thodes
de propagation de faisceau ont e´te´ de´veloppe´es et ont permis de constater que l’intensite´
au centre du faisceau ne diverge pas, mais qu’elle oscille au cours de sa propagation,
pouvant atteindre des valeurs allant de 10 a` plusieurs centaines de fois l’intensite´ initiale
du faisceau. C’est le cas de la me´thode de Feit et Fleck [107, 124], re´cemment modifie´e
par Chamorro-Posada et al. [125] pour obtenir une me´thode plus exacte mais deux fois
moins rapide. Plus re´cemment, des travaux ont encore affine´ la description de l’autofo-
calisation en abandonnant e´galement l’hypothe`se scalaire [126, 127, 128], montrant par
exemple qu’un faisceau incident polarise´ circulairement adopte petit a` petit une polari-
sation elliptique au cours de son autofocalisation et perd progressivement sa syme´trie de
re´volution [126]. Tous ces mode`les non-paraxiaux concordent pour de´crire une faible au-
tofocalisation et la propagation dans les zones ou` l’intensite´ sur l’axe optique reste proche
de l’intensite´ initiale du faisceau. Ils pre´disent e´galement tous une oscillation spatiale du
faisceau et la formation de plusieurs foyers interme´diaires atteignant de tre`s grandes va-
leurs d’intensite´ sur l’axe optique. En revanche, ils ne concordent plus du tout sur les
positions des maxima d’intensite´ et sur les amplitudes des sur-intensite´s. La description
du phe´nome`ne d’autofocalisation pour des puissances supe´rieures a` la puissance critique
n’est encore qu’un proble`me partiellement re´solu.
Dans notre cas de figure, la puissance reste bien infe´rieure a` la puissance critique et
2Pour avoir une ide´e de la complexite´ que prend l’e´quation de propagation, voir les travaux de Cro-
signani, Ciattoni et de leurs collaborateurs [121, 122, 123]
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le faisceau incident n’est pas trop focalise´. L’hypothe`se scalaire paraxiale reste valide.
Pour de´crire la propagation d’un faisceau quelconque dans un milieu non-line´aire e´pais,
nous avons re´alise´ un code de propagation base´ sur la me´thode de Feit et Fleck que nous
avons adapte´ pour le cas d’une syme´trie cylindrique. Cette me´thode semble le meilleur
compromis en terme de pre´cision et de temps de calcul dans notre cas.
4.3.2 Me´thode de Feit et Fleck en syme´trie cylindrique
Le mode`le de Feit et Fleck fait l’approximation que l’e´quation de Helmholtz scalaire
non-line´aire est ve´rifie´e par l’amplitude complexe du champ e´lectrique. L’hypothe`se d’un
indice de re´fraction non-uniforme est introduite. Cette e´quation est de la forme suivante
dans le cas d’une syme´trie cylindrique et d’une invariance par rotation autour de l’axe
optique :
∂2E
∂r2
+
1
r
∂E
∂r
+
∂2E
∂z2
+
ω2
c2
n2(ω, r, z)E = 0 (4.11)
L’annexe D reprend la de´marche de Feit et Fleck dans le cas d’une syme´trie cylindrique
afin de mieux comprendre les diffe´rentes approximations faites dans ce mode`le. Reprenant
la relation D.12, l’amplitude du champ e´lectrique U a` une position z +∆z s’exprime en
fonction de l’amplitude du champ e´lectrique a` la position z suivant :
U(r, z +∆z) = exp
[
i
∆z
2
(
∇2T
(∇2T + k2)
1
2 + k
)]
exp (i∆zχ)
× exp
[
i
∆z
2
(
∇2T
(∇2T + k2)
1
2 + k
)]
U(r, z) + o(∆z3) (4.12)
La relation pre´ce´dente peut s’e´crire sous la forme condense´e suivante :
U(r, z +∆z) = PLP U(r, z) (4.13)
Les ope´rateurs P et L sont alors de la forme :
P = exp
[
i
∆z
2
(
∇2T
(∇2T + k2)
1
2 + k
)]
(4.14)
L = exp (i∆zχ) (4.15)
Rappelons que k repre´sente l’amplitude du vecteur d’onde dans le milieu, le para-
me`tre χ = k (n(r, z)/n0 − 1) et que l’on peut e´crire par ailleurs que n(r, z) = n0 +
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γ I(r, z)3. L’ope´rateur P repre´sente ici un ope´rateur de propagation en milieu line´aire sur
une distance ∆z/2. L’ope´rateur L repre´sente, quant a` lui, l’introduction du de´phasage
non-uniforme induit sur la distance ∆z par l’effet Kerr. Pour un pas ∆z suffisamment
petit, on suppose que ce de´phasage est constant sur toute la tranche ∆z et a e´te´ induit
par la re´partition d’amplitude ”centrale” du champ U(r, z + ∆z/2). L’ope´rateur de pro-
pagation P est ensuite applique´ de nouveau pour propager le faisceau en milieu line´aire
sur une distance ∆z/2. Ce principe de propagation pas a` pas en milieu non-line´aire est
connu sous le nom anglo-saxon de ”split-step propagation method”.
Afin de re´aliser nume´riquement la propagation par l’ope´rateur P , il est plus commode
de passer dans l’espace de Fourier. Dans notre cas de la syme´trie cylindrique, la transfor-
mation de Hankel d’ordre 0 est utilise´e. La phase de propagation sur une distance ∆z/2
revient alors a` multiplier la transforme´e de Hankel du champ par la transforme´e de Hankel
de l’ope´rateur P , c’est a` dire Pˆ qui prend la forme suivante (D) :
Pˆ = exp
[
i
∆z
2
(
−(2piσ)2
(−(2piσ)2 + k2) 12 + k
)]
(4.16)
Le sche´ma de propagation illustre´ a` la figure 4.9 repre´sente de manie`re explicite le
coeur de l’algorithme de propagation que nous avons re´alise´. Le symbole
⊗
de´signe une
multiplication par les ope´rateurs Pˆ ou L. Les acronymes FHT et IFHT signifient ”Fast
Hankel Transform” et ”Inverse Fast Hankel Transform”. La transformation de Hankel
nume´rique FFTLog de´crite au paragraphe 4.2.4 a e´te´ utilise´e pour estimer les transfor-
mations de Hankel ne´cessaires a` cet algorithme avec un gain de temps de calcul conside´-
rable. En effet, pour re´soudre le proble`me de la configuration de Z-scan, il sera ne´cessaire
d’effectuer 4 transformations de Hankel par tranche dans l’e´chantillon qui en comptera
plusieurs centaines, et ce pour autant de positions de l’e´chantillon ne´cessaires a` de´crire
correctement une courbe de Z-scan, c’est a` dire une centaine de points. L’approximation
d’une syme´trie circulaire et l’utilisation de la transformation de Hankel rapide est donc
indispensable pour e´viter des simulations nume´riques de plusieurs heures par courbes de
Z-scan. Typiquement, pour un e´chantillonnage logarithmique transversal de 10000 points,
un e´chantillon de 5mm et un pas ∆z de 50µm, il faut moins de 15min a` un micropro-
cesseur Pentium 1, 2GHz pour simuler une courbe de transmission normalise´e de 100
points.
3Un des nombreux inte´reˆts de ces simulations, c’est qu’une toute autre de´pendance peut eˆtre envisa-
ge´e : un effet de saturation, des non-line´arite´s d’ordre supe´rieur, etc...
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Fig. 4.9 – Repre´sentation sche´matique d’une propagation sur une petite distance ∆z a`
l’aide de notre algorithme
Dans notre algorithme, nous travaillerons toujours avec une amplitude complexe du
champ normalise´e par rapport a` sa valeur en (0, 0), c’est a` dire dans le plan de focalisation
et sur l’axe optique. Le parame`tre non-line´aire injecte´ dans les simulations repre´sente donc
toujours la variation d’indice non-line´aire ∆n = γI(0, 0). Dans ce cas, le parame`tre χ peut
s’e´crire sous la forme :
χ =
2pi
λ
∆n
I(r, z)
I(0, 0)
=
2pi
λ
∆n
∣∣∣∣U(r, z)U(0, 0)
∣∣∣∣2 (4.17)
Les courbes de transmission normalise´e en configuration de Z-scan sont alors sim-
plement obtenues en propageant, a` l’aide de cet algorithme, l’amplitude complexe du
faisceau obtenue pour une position z avec l’algorithme pre´ce´dent. La propagation est ef-
fectue´e avec des pas ∆z sur toute l’e´paisseur de l’e´chantillon. L’inte´grale de Fresnel de
l’amplitude complexe du champ a` la sortie de l’e´chantillon est e´value´e ensuite nume´rique-
ment en r = 0. Ceci correspond a` une propagation sur la distance se´parant la face arrie`re
de l’e´chantillon du plan du diaphragme du de´tecteur.
Il faut noter que la condition principale de validite´ de ce mode`le est de conserver
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un incre´ment ∆z faible compare´e a` la vitesse d’e´volution en z du faisceau dans l’e´chan-
tillon. Dans ce but, le profil spatial du faisceau lors d’une simulation d’une courbe de
transmission normalise´e en configuration de Z-scan est sauvegarde´ pour ve´rifier que le
re´gime d’autofocalisation n’introduit pas de variations trop rapides devant la valeur de
l’incre´ment ∆z choisie.
4.3.3 Simulations dans le cas d’un faisceau gaussien
Dans cette partie, nous allons comparer les re´sultats de simulations dans le cas d’un
faisceau gaussien avec les diffe´rents mode`les analytiques pre´sente´s au chapitre 2. Ceci
permettra, d’une part, de ve´rifier le bon fonctionnement de notre algorithme dans quelques
cas particuliers et d’autres part, d’avoir une ide´e plus claire des limites de validite´ de
chaque mode`le analytique.
Cas d’un faible de´phasage non-line´aire
Dans ce cas particulier, les mode`les de Sheik-Bahae et al. et Hermann et McDuff sont
valables, respectivement dans le cas d’un e´chantillon d’e´paisseur L infe´rieure a` la longueur
de Rayleigh du faisceau [40] et d’un e´chantillon d’e´paisseur quelconque. Toutes les simu-
lations suivantes sont effectue´es avec un faisceau gaussien de longueur d’onde 1064nm
et de rayon a` 1/e2 au point de focalisation e´gal a` w0 = 15µm. Ceci correspond a` une
longueur de Rayleigh zR de 0, 66mm. La variation d’indice maximale sur l’axe optique
a e´te´ choisie e´gale a` ∆n = 10−5. Utilisant le parame`tre β introduit dans le mode`le de
Hermann et McDuff pour quantifier le de´phasage non-line´aire maximal sur l’axe optique,
ceci correspond a` un de´phasage d’environ pi/30. La figure 4.10 repre´sente les courbes de
transmission normalise´e obtenues a` l’aide de notre algorithme et des mode`les de Sheik-
Bahae et al. et d’Hermann et McDuff.
Pour une e´paisseur d’e´chantillon infe´rieure a` 1mm, c’est a` dire le´ge`rement supe´rieure
a` la longueur de Rayleigh du faisceau, les trois mode`les concordent parfaitement bien, si ce
n’est que le mode`le de Sheik-Bahae, valable dans le cas d’e´chantillons fins, est le´ge`rement
de´cale´ en z. Ceci est normal puisque ce mode`le ne tient pas compte du de´calage du point
de focalisation duˆ a` la traverse´e de l’e´chantillon. En revanche, il est clair que pour des
e´chantillons d’e´paisseur supe´rieure a` la longueur de Rayleigh, le mode`le de Sheik-Bahae
et al. n’est plus du tout adapte´. La condition de validite´ L < zR e´voque´e par Sheik-Bahae
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et al. est bien ve´rifie´e. Pour une e´paisseur bien supe´rieure a` la longueur de Rayleigh, nos
simulations concordent parfaitement avec le mode`le analytique de Hermann et McDuff.
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Fig. 4.10 – Comparaison des simulations nume´riques effectue´es a` l’aide de la me´thode de
Feit et Fleck (points) et avec les mode`les de Sheik-Bahae et al. (pointille´s) et d’Hermann
et McDuff (trait continu)
Cas d’un fort de´phasage non-line´aire
Dans le cas d’un e´chantillon fin et d’un de´phasage non-line´aire important, nous avons
vu au chapitre 2 que Samad et al. ont de´veloppe´ un mode`le analytique adapte´. Nous
allons e´galement comparer les re´sultats de notre algorithme avec ce mode`le. Nous avons
de´ja` montre´ dans le chapitre 2 que le mode`le de Sheik-Bahae et al. et celui de Samad et al.
commencent a` diverger notablement pour des de´phasages non-line´aires supe´rieurs a` pi/2,
pour lesquels une forte dissyme´trie des courbes de transmission normalise´e commence a`
apparaˆıtre. Dans le cas d’e´chantillons fins, le de´phasage est suppose´ constant le long de
l’axe optique dans l’e´chantillon. Celui-ci est e´value´ par le parame`tre ∆φ0 =
2pi
λ
∆nL. Les
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figures 4.11 et 4.12 repre´sentent des simulations effectue´es pour un fort de´phasage de pi
obtenu sur une e´paisseur d’e´chantillon de 0, 2mm et 2mm avec notre algorithme et le
mode`le analytique de Samad et al. Sur ces figures, l’e´volution de l’intensite´ sur l’axe op-
tique dans l’e´chantillon a e´galement e´te´ repre´sente´e dans le cas ou` le point de focalisation
est sur la face d’entre´e de l’e´chantillon, ceci dans le but de surveiller les limites de validite´
de nos simulations dans chacun des cas.
La figure 4.11 montre un tre`s bon accord des deux mode`les, malgre´ le fait que l’inten-
site´ sur l’axe optique dans l’e´chantillon croˆıt de manie`re notable. En effet, le mode`le de
Samad et al. ne prend pas en compte les e´ventuelles variations d’intensite´ dans l’e´chan-
tillon. Ce mode`le conside`re simplement que le faisceau incident est fortement de´phase´
lors de son passage dans l’e´chantillon. Cependant, il est raisonnable de penser que cet
effet n’a que peu d’influence sur le comportement du faisceau en champ lointain devant
l’effet de´terminant du de´phasage, toujours plus pe´nalisant en terme de perturbation de
la propagation.
-80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80
0.0
0.2
0.4
0.6
0.8
1.0
1.2
1.4
1.6
 simulation numérique
 modèle analytique de Samad et al.
T
ra
n
sm
is
si
o
n
 n
o
rm
a
lis
é
e
z (mm)
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20
1.00
1.02
1.04
1.06
1.08
1.10
1.12
1.14
 distance dans l'échantillon (mm)
 I
n
te
n
si
té
 s
u
r 
l'a
xe
 o
p
tiq
u
e
Fig. 4.11 – Comparaison des simulations nume´riques effectue´s a` l’aide de la me´thode de
Feit et Fleck avec le mode`le de Samad et al. pour ∆φ0 = pi et L = 0, 2mm
Sur la figure 4.12, lorsque le de´phasage est obtenu sur une distance plus e´leve´e, le mo-
de`le de Samad et al. pre´dit, bien e´videmment, la meˆme courbe de transmission normalise´e.
En revanche, nos simulations nume´riques montrent un le´ger creusement du minimum de la
courbe de transmission normalise´e, certainement duˆ au fait que l’approximation d’e´chan-
144
4.3. Simulation nume´rique de l’autofocalisation dans un e´chantillon
e´pais
tillon fin n’est plus vraiment ve´rifie´e. Par ailleurs, il faut rester tre`s critique dans ce cas
sur la validite´ des deux mode`les. En effet, l’intensite´ dans l’e´chantillon atteint une va-
leur plus de 200 fois supe´rieure a` l’intensite´ initiale et un foyer interme´diaire apparaˆıt
dans l’e´chantillon. La puissance critique d’autofocalisation est donc largement de´passe´e
et nous avons vu que dans ce cas, le mode`le de Feit et Fleck est insuffisant pour de´crire
avec pre´cision ce qui se passe dans l’e´chantillon. En outre, d’un aspect purement pra-
tique, ce genre de sur-intensite´ provoquerait sans aucun doute un endommagement de
l’e´chantillon, rendant toute e´tude expe´rimentale de Z-scan impossible pour ce re´gime.
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Fig. 4.12 – Comparaison des simulations nume´riques effectue´s a` l’aide de la me´thode de
Feit et Fleck avec le mode`le de Samad et al. pour ∆φ0 = pi et L = 2mm
La figure 4.13 repre´sente les limites de validite´ des diffe´rentes expressions analytiques
de´veloppe´es dans le cas de faisceau gaussien. Sur ce sche´ma, la limite de validite´ du mode`le
de Hermann et McDuff a e´te´ place´e a` β = 1, or il faut garder a` l’esprit que l’approxima-
tion faite par Hermann et McDuff correspond a` β  1. Pour illustrer ce propos, notons
que Chapple et al. ont montre´ qu’en incluant dans leur mode`le le second ordre en β, on
constate une augmentation d’environ 10% sur la valeur du maximum de la courbe de
transmission normalise´e pour une valeur de β de seulement 0, 7 [61].
Notre algorithme permet donc de de´crire tous les cas de figure de propagation en confi-
guration de Z-scan et rejoint les diffe´rents mode`les analytiques dans le cas d’un faisceau
gaussien. En outre, meˆme si sa validite´ devient discutable dans le cas de forts de´phasages
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non-line´aires, cette me´thode nume´rique permet de surveiller l’e´volution du faisceau dans
l’e´chantillon et ainsi de mieux pre´voir les risques de mauvaises interpre´tations et d’erreur
de mode`le.
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Fig. 4.13 – Limite de validite´ des diffe´rents mode`les analytiques dans le cas d’un faisceau
gaussien de longueur d’onde 1064nm et de rayon a` 1/e2 e´gal a` 15µm (zone fonce´e :
de´phasage < 1, zone claire : de´phasage > 1, zone hachure´e : pas d’expression analytique
disponible)
4.3.4 Simulations en pre´sence d’absorption
Absorption line´aire
Dans le de´veloppement de leur mode`le analytique, Hermann et McDuff font l’hypo-
the`se d’un coefficient d’absorption line´aire α0 nul. Dans le cas d’une silice posse´dant une
tre`s faible quantite´ d’impurete´s, cette condition est ve´rifie´e car le coefficient d’absorp-
tion line´aire α0 est de l’ordre de 10
−5 cm−1 dans la zone de transparence, c’est a` dire
entre 0, 2µm et environ 2µm. Notons que vers 1, 4µm, il est courant d’observer un pic
d’absorption dans la silice, duˆ a` la pre´sence de liaisons -OH [36]. Pour la plupart des verres
silicates (voir annexe E), le coefficient d’absorption reste infe´rieur a` 10−2 cm−1 entre 500
et 1000nm et infe´rieur a` 10−1 cm−1 a` 2000nm, mais il peut atteindre quelques unite´s
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dans le tre`s proche UV, voire, bien e´videmment, de tre`s grandes valeurs hors des zones
de transparence du mate´riau. Pour des mate´riaux vitreux particuliers comme des chalco-
ge´nures, des verres dope´s ou des verres lasers, l’absorption peu atteindre de tre`s grandes
valeurs et ces valeurs sont e´galement tre`s de´pendantes de la longueur d’onde [36].
L’algorithme de propagation de´crit pre´ce´demment permet e´galement d’inte´grer l’effet
de l’absorption line´aire sur les courbes de transmission normalise´e. Pour cela, et par de´-
finition du coefficient d’absorption line´aire, il suffit de multiplier l’ope´rateur L(r) par le
terme d’absorption : exp(−α0∆z).
Des courbes de transmission normalise´e ont e´te´ trace´es a` la figure 4.14, dans le cas
d’un faisceau gaussien de rayon a` 1/e2 e´gal a` 15µm, d’un e´chantillon e´pais de 5mm et
d’une variation d’indice ∆n = 10−5. La premie`re courbe repre´sente le cas ou` l’absorp-
tion est nulle (mode`le d’Hermann et McDuff). Les deux autres courbes ont e´te´ simule´es
nume´riquement avec α0 = 0, 1 cm
−1 et α0 = 0, 2 cm−1.
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Fig. 4.14 – Simulations nume´riques en pre´sence d’absorption line´aire
L’absorption line´aire a tendance a` re´duire la profondeur du minimum de la courbe de
transmission normalise´e. Cet effet est tout a fait compre´hensible puisque ce point est ob-
tenu lorsque le faisceau est focalise´ sur la face arrie`re de l’e´chantillon. Pour cette position,
le faisceau a parcouru la quasi totalite´ de l’e´chantillon absorbant, induisant un de´pha-
sage non-line´aire plus faible que s’il n’y avait pas eu d’absorption. Cet effet reste faible
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puisqu’il ne change que d’environ 10% la valeur de la transmission normalise´e pour une
valeur de l’absorption environ 10 fois supe´rieure a` celle de la plupart des verres optiques.
En revanche, il faudra eˆtre tre`s prudent pour des longueurs d’ondes limites ou pour
des e´chantillons e´pais obtenus a` partir de mate´riaux dope´s comme des verres laser. Cet
effet, pourtant line´aire, peut fortement de´former les courbes de transmission normalise´e
et en fausser l’interpre´tation. Par ailleurs, cet effet aura la meˆme influence quelle que soit
la valeur de l’indice non-line´aire et l’intensite´ incidente du faisceau, c’est a` dire qu’un
travail a` forte intensite´ dans un e´chantillon tre`s non-line´aire ne masquera pas l’influence
de l’absorption line´aire. Dans le cas d’une forte absorption line´aire4, il est indispensable
de tenir compte du phe´nome`ne puisque l’on ne peut pas s’en de´barrasser.
Absorption non-line´aire
Comme nous l’avons de´ja` e´voque´ au chapitre 2, l’absorption non-line´aire peut e´ga-
lement de´former les courbes de transmission normalise´e. Dans ce cas, notre algorithme
peut e´galement eˆtre aise´ment retouche´ pour inclure l’influence d’un tel phe´nome`ne, ceci
en multipliant l’ope´rateur L(r) par un terme du type :
exp
(
−∆α∆z
∣∣∣∣U(r, z)U(0, 0)
∣∣∣∣2
)
∆α = α2 I(0, 0) repre´sente alors ici la variation d’absorption maximale induite dans
l’e´chantillon au point (r, z) = (0, 0). A partir de la connaissance de l’intensite´ sur l’axe
optique en z = 0, le coefficient d’absorption non-line´aire α2, exprime´ en cm/W , pourra
eˆtre de´termine´.
La figure 4.15 repre´sente des simulations nume´riques effectue´es en pre´sence d’absorp-
tion non-line´aire. L’indice de re´fraction non-line´aire a e´te´ choisi e´gal a` ∆n = 10−5. L’e´vo-
lution de la puissance totale du faisceau a` la sortie de l’e´chantillon a e´galement e´te´ repre´-
sente´e.
4typiquement supe´rieure a` 0, 2 cm−1 pour un e´chantillon de 5mm. En effet, de telles conditions en-
gendrent une re´duction d’intensite´ dans l’e´chantillon e´gale a` 1− exp(−0, 2× 0, 5) ≈ 10%
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Fig. 4.15 – Simulations nume´riques en pre´sence d’absorption non-line´aire (faisceau de
type ”taˆche d’Airy tronque´e” de rayon 15µm a` 1/e2, e´chantillon de 5mm)
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Fig. 4.16 – Simulations nume´riques en pre´sence ou non d’absorption non-line´aire, puis-
sance transmise normalise´e et rapport (faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e” de
rayon 15µm a` 1/e2, e´chantillon de 5mm)
L’effet de l’absorption non-line´aire de´forme fortement les courbes de transmission
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normalise´e. Pour de´terminer conjointement les parame`tres ∆n et ∆α, il est ne´cessaire
de mesurer pre´alablement l’e´volution de la puissance totale en sortie de l’e´chantillon,
uniquement sensible a` l’absorption non-line´aire, pour de´terminer ∆α. Cette valeur peut
eˆtre ensuite utilise´e pour simuler les courbes de transmission normalise´e et en de´duire ∆n.
La figure 4.16 montre qu’il est ne´cessaire de proce´der ainsi pour de´terminer conjoin-
tement les deux parame`tres ∆n et ∆α. Lorsque la courbe de transmission normalise´e est
trop de´forme´e par le phe´nome`ne d’absorption non-line´aire, le rapport entre la transmis-
sion normalise´e et la puissance totale ne permet pas de retrouver exactement la courbe
de transmission en l’absence d’absorption non-line´aire. Ne pas proce´der ainsi suppose que
l’absorption non-line´aire n’a aucune influence sur le de´phasage introduit par la re´frac-
tion non-line´aire. Or, cette approximation est abusive lorsque le phe´nome`ne d’absorption
devient important et ce pour les meˆmes raisons que dans le cas de l’absorption line´aire
traite´ pre´ce´demment.
4.3.5 Simulations dans le cas d’un faisceau de type ”taˆche d’Airy
tronque´e”
Cas d’un e´chantillon fin
Tout d’abord, conside´rant un e´chantillon fin devant la longueur de Rayleigh du fais-
ceau, nous allons comparer les re´sultats obtenus dans le cas gaussien avec le mode`le
Sheik-Bahae et al. et dans le cas d’un faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e” avec notre
algorithme. La figure 4.17 repre´sente tout d’abord le profil du faisceau au point de focali-
sation dans les deux cas. Les parame`tres du faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e” ont
e´te´ choisis pour que l’inte´grale bidimensionnelle de la re´partition d’intensite´ au point de
focalisation soit la meˆme qu’un faisceau gaussien de rayon w0 a` 1/e
2 de 15µm 5. Ainsi, a`
puissance totale e´gale, les deux faisceaux auront e´galement une intensite´ sur l’axe optique
identique.
5C’est a` dire qu’ils posse`dent la meˆme ”surface effective”, e´gale a` : pi w20/2
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Fig. 4.17 – Faisceau gaussien et faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e”de meˆme ”surface
effective” au point de focalisation
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Fig. 4.18 – Transmission normalise´e dans le cas d’un faisceau gaussien et d’un faisceau
de type ”taˆche d’Airy tronque´e” de meˆme ”surface effective” au point de focalisation
Les deux faisceaux posse`dent des re´partitions d’intensite´ au point de focalisation tre`s
proches. En revanche, on constate une profondeur de champ plus importante dans le cas
du faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e”, comme nous l’avons de´ja` constate´ dans le
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chapitre 3. Dans ces conditions les courbes de transmission normalise´e obtenues sont re-
pre´sente´es a` la figure 4.18.
Dans le cas d’un e´chantillon fin, la diffe´rence de transmission normalise´e est envi-
ron 1, 4 fois supe´rieure pour le faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e”, ce qui rejoint les
re´sultats de Rhee et al. [63]. Ceci montre bien a` quel point ce type de me´thode est ex-
treˆmement sensible a` la re´partition spatiale radiale et longitudinale du faisceau. Ce genre
de conside´ration est rarement aborde´ dans la litte´rature, alors que le mode`le gaussien est
presque syste´matiquement adopte´. Rares sont les e´tudes qui pre´sentent des mesures du
profil radial au point de focalisation et encore plus rares sont les e´tudes qui pre´sentent
l’e´volution du profil spatial le long de l’axe optique.
Cas d’un e´chantillon e´pais
La profondeur de champ du faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e” est plus impor-
tante et dans le cas d’un e´chantillon e´pais, cette zone de forte intensite´ du faisceau peut
se retrouver partiellement ou entie`rement dans l’e´chantillon. Rien ne permet de dire que
le rapport de sensibilite´ trouve´ pre´ce´demment sera conserve´, et, a` notre connaissance,
ceci n’a jamais e´te´ e´tudie´.
A l’aide de notre algorithme de propagation, la diffe´rence de transmission normalise´e
a e´te´ calcule´e pour une e´paisseur croissante d’e´chantillon et compare´e au mode`le de Her-
mann et McDuff. La figure 4.19 repre´sente la sensibilite´ de la me´thode de Z-scan dans le
cas du mode`le gaussien de Hermann et McDuff et dans le cas d’un faisceau de type ”taˆche
d’Airy tronque´e” posse´dant, toujours, la meˆme ”surface effective”. Pour pouvoir effectuer
une comparaison et estimer l’erreur commise si le faisceau est conside´re´ gaussien, la sensi-
bilite´ repre´sente´e est de´finie comme le rapport : ∆T/β, ou` β est le de´phasage non-line´aire
de´fini dans le cas gaussien (voir chapitre 2).
Ainsi, l’utilisation d’un faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e” permet bien d’avoir
une meilleure sensibilite´, 1, 4 fois supe´rieure dans la cas d’e´chantillons fins. En revanche, ce
gain de sensibilite´ tend vers 1, 16 lorsque l’e´chantillon devient grand devant la profondeur
de champ du faisceau, ce qui, a` notre connaissance, n’avait jamais e´te´ explore´ jusqu’a`
pre´sent. Cette e´tude de la sensibilite´ de la me´thode permet de constater que, meˆme
dans le cas d’un faisceau non-gaussien contenant peu de modes, faire une approximation
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gaussienne peu induire une erreur de 40% sur la de´termination de l’indice de re´fraction
non-line´aire. En outre, cette erreur tend vers 16% lorsque l’e´paisseur de l’e´chantillon est
tre`s supe´rieure a` la profondeur de champ du faisceau. Dans le cas interme´diaire d’une
e´paisseur de l’ordre de la profondeur de champ du faisceau, l’erreur commise varie entre
ces deux valeurs. On comprend alors qu’il est ne´cessaire d’utiliser un mode`le adapte´,
comme le notre, qui tienne compte de la vrai nature du faisceau pour e´viter des erreurs
pouvant aller jusqu’a` 40%. En outre, dans le cas d’un faisceau posse´dant encore plus de
modes, cette erreur risque d’eˆtre encore plus e´leve´e, tout comme le pre´voit Rhee, avec
un faisceau de type ”top-hat”. Dans le cas d’e´chantillons fins, l’erreur peut atteindre
ainsi 250% !
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
0.0
0.1
0.2
0.3
0.4
0.5
0.6
0.7
épaisseur de l'échantillon (mm)
se
ns
ib
ilit
é 
( ∆T
/ β)  faisceau gaussien
 faisceau de type "Airy tronqué"
1.15
1.20
1.25
1.30
1.35
1.40
1.45
rapport
 rapport (Airy tronqué / gaussien)
Fig. 4.19 – Sensibilite´ de la me´thode pour un faisceau gaussien et un faisceau de type
”taˆche d’Airy tronque´e” (rayon a` 1/e2 au point de focalisation : 15µm)
4.3.6 Line´arite´ de la me´thode en fonction de ∆n
Nous avons vu que lorsque le de´phasage non-line´aire dans l’e´chantillon devient trop
important, les courbes de transmission normalise´e perdent leur syme´trie. La figure 4.20
montre l’e´volution des extrema de transmission normalise´e en fonction de la variation
d’indice ∆n.
Lorsque la variation d’indice ∆n devient trop importante, l’e´volution des extrema de
transmission normalise´e n’est plus line´aire. Par ailleurs, le minimum et le maximum e´vo-
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luent diffe´remment. En revanche, pour une variation d’indice infe´rieure a` 10−5, les deux
extrema e´voluent de fac¸on syme´trique et line´aire. En outre, pour une telle variation d’in-
dice, les courbes de transmission normalise´e recale´es par rapport a` la variation d’indice 6
se superposent exactement avec une erreur maximale de 2, 5% en z = 0. Ainsi, lorsque la
variation d’indice ∆n reste infe´rieure a` 10−5, une seule simulation suffit et la valeur de ∆n
peut eˆtre ajuste´e de la manie`re suivante pour concorder avec les re´sultats expe´rimentaux :
T (z,∆nexp) = 1 +
∆nexp
∆nsimu
(T (z,∆nsimu)− 1) (4.18)
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Fig. 4.20 – Evolution des extrema de transmission normalise´e en fonction de la variation
d’indice ∆n dans le cas d’un faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e” et d’un e´chantillon
de 5mm
Dans le cas contraire, d’autres simulations sont ne´cessaires pour effectuer l’ajuste-
ment avec les re´sultats expe´rimentaux. Dans notre configuration expe´rimentale, la varia-
tion d’indice maximum dans l’e´chantillon ne de´passera pas 5 × 10−6, et la formule 4.18
sera utilise´e. Par ailleurs, nous verrons dans le chapitre suivant que le comportement
non-line´aire de la me´thode lorsque ∆n > 10−5 induit une re´ponse non-line´aire de la
transmission normalise´e instantane´e. Ceci doit eˆtre pris en compte dans l’interpre´tation
des mesures, comme nous le verrons dans le dernier chapitre.
6C’est a` dire le rapport (T (z)− 1)/∆n.
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4.4 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons expose´ le principe des simulations nume´riques que nous
avons utilise´es pour exploiter les mesures re´alise´es a` l’aide du banc de me´trologie de l’in-
dice de re´fraction non-line´aire mis en place a` l’Institut Fresnel.
Graˆce a` une simulation du faisceau incident utilisant l’inte´grale de Fresnel, nous pou-
vons simuler la propagation de tout type de faisceau incident, et, notamment, d’un fais-
ceau de type taˆche ”d’Airy tronque´e”. Nous avons ainsi pu remarquer que le profil spatial
radial d’un tel faisceau est tre`s proche de celui d’un faisceau gaussien. En revanche, les
deux faisceaux ne divergent pas de la meˆme fac¸on. En effet, le faisceau de type ”taˆche
d’Airy tronque´e” diverge plus rapidement, mais en champ proche, il pre´sente une profon-
deur de champ plus importante, d’environ 20%.
Sans aucune retouche des parame`tres mesure´s sur notre montage et injecte´s dans les
simulations du faisceau incident, nous trouvons un accord parfait radialement et longi-
tudinalement entre nos mesures et nos simulations du faisceau incident. Ceci de´montre,
d’une part, la grande pre´cision de notre mise en forme, mais aussi la validite´ de nos me-
sures et, notamment, de l’e´talonnage de la came´ra.
Un algorithme de simulation des courbes de transmission normalise´e a e´te´ e´galement
de´veloppe´. Cet algorithme repose sur une me´thode de propagation pas a` pas dans un mi-
lieu non-line´aire dont l’indice de re´fraction de´pend de l’intensite´ incidente. Cette me´thode
a e´te´ mise en oeuvre dans le cas de la syme´trie cylindrique. Afin d’effectuer des simula-
tions rapides et suˆres, nous utilisons un algorithme de transformation de Hankel rapide,
parfaitement adapte´ a` ce genre de proble`me. L’algorithme ainsi de´veloppe´ permet de pro-
pager un faisceau quelconque dans un mate´riau d’e´paisseur quelconque, e´ventuellement
absorbant et posse´dant des non-line´arite´s complexes d’amplitude quelconque, pouvant
provoquer des variations d’indice de re´fraction photo-induites de´pendant de l’intensite´
suivant une loi arbitraire. Dans ces conditions, tout type de configuration de Z-scan peut
eˆtre envisage´.
A l’aide de cet algorithme tre`s ge´ne´ral, nous avons pu e´tudier les limites de vali-
dite´ des diffe´rents mode`les analytiques pre´sente´s au chapitre 2 et notamment constater
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une meilleure sensibilite´ de la me´thode lorsqu’un faisceau de type ”taˆche d’Airy tron-
que´e” est utilise´ au lieu d’un faisceau gaussien. Dans ce cas, le gain de sensibilite´ varie
de 1, 4 a` 1, 16 suivant que l’e´chantillon est fin ou e´pais devant la profondeur de champ du
faisceau. Lorsque l’approximation gaussienne est employe´e abusivement, d’importantes
erreurs peuvent eˆtre commises sur la de´termination de l’indice de re´fraction non-line´aire.
Ainsi, comme on pouvait s’y attendre avec une telle me´thode, le profil spatial du faisceau
incident a une grande influence sur les courbes de transmission normalise´e, ce qui est,
finalement, peu mis en avant dans beaucoup d’e´tudes de Z-scan.
Par ailleurs, l’influence d’autres parame`tres comme l’absorption line´aire ou l’absorp-
tion non-line´aire ont pu eˆtre e´tudie´s, afin de mettre en garde sur leur influence et la
manie`re d’exploiter les courbes de transmission normalise´es dans ce cas. Par exemple,
il est clair qu’une e´tude de Z-scan dans un e´chantillon tre`s absorbant ne´cessite l’utili-
sation d’un mode`le comme le notre, qui peut tenir compte de l’absorption line´aire ou
non-line´aire. Enfin, l’e´volution des courbes de transmission normalise´e a e´te´ e´tudie´e en
fonction de la variation d’indice photo-induite, afin de de´terminer la plage de line´arite´
en ∆n de la me´thode. L’utilisation de cette me´thode dans sa plage de line´arite´ simplifie
la de´termination de l’indice de re´fraction non-line´aire et permet d’e´viter de mauvaises
interpre´tations supple´mentaires des courbes expe´rimentales, comme nous le verrons au
chapitre suivant.
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Le montage expe´rimental optimise´, de´crit au chapitre 3, nous permet donc de mesurer
avec pre´cision des indices de re´fraction non-line´aires aussi faibles que celui de la silice.
La mise en forme particulie`re du faisceau permet, en outre, d’avoir une grande stabilite´,
une bonne syme´trie circulaire, une ame´lioration de la sensibilite´ de la me´thode et permet
e´galement un passage tre`s simple de 1064nm a` 532nm. Par ailleurs, les simulations
nume´riques et les caracte´risations expe´rimentales du faisceau incident sont en parfait
accord. Ceci garantit une tre`s bonne ade´quation entre les simulations nume´riques et les
mesures de transmission normalise´e qui seront re´alise´es. Toutefois, une analyse plus fine
du signal expe´rimental mesure´ va nous permettre de faire le lien entre les courbes simule´es
et les courbes expe´rimentales, et notamment d’e´tudier l’influence du profil temporel des
impulsions. D’autre part, nous e´tudierons l’influence des fluctuations des caracte´ristiques
du faisceau sur la mesure et les erreurs syste´matiques commises lors des mesures. Enfin,
nous pre´senterons les mesures re´alise´es dans plusieurs e´chantillons de silice et dans un
verre borosilicate, pour deux longueurs d’ondes diffe´rentes (1064nm et 532nm) et deux
dure´es d’impulsions le´ge`rement diffe´rentes (20ns et 7ns).
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5.1 Introduction
Le chapitre 3 a permis de pre´senter le banc de me´trologie de l’indice de re´fraction
non-line´aire qui a e´te´ de´veloppe´ a` l’Institut Fresnel. Nous avons vu qu’il permet d’avoir
une tre`s grande sensibilite´ qui va nous permettre de mesurer avec pre´cision l’indice de
re´fraction de la silice, particulie`rement faible.
Dans le chapitre 4, nous avons pre´sente´ l’algorithme que nous avons re´alise´ afin de
simuler les courbes de transmission normalise´es dans une configuration de Z-scan arbi-
traire. Nous l’avons utilise´ afin de mieux comprendre le comportement des courbes de
transmission normalise´e et, en particulier, d’e´tudier l’influence de plusieurs parame`tres,
comme le profil spatial du faisceau incident, l’absorption line´aire, ou l’absorption non-
line´aire pour e´viter toute mauvaise interpre´tation.
Il reste maintenant a` faire une analyse claire et rigoureuse du signal expe´rimental
mesure´, afin de raccorder correctement les re´sultats expe´rimentaux aux simulations nu-
me´riques. Cette analyse va de´boucher sur la de´finition des parame`tres spatio-temporels
pertinents a` mesurer. Nous en profiterons alors pour e´tudier l’influence de ces parame`tres
sur la transmission normalise´e, puis l’erreur commise sur la de´termination de l’indice de
re´fraction non-line´aire.
Enfin, nous pourrons pre´senter les re´sultats des e´tudes expe´rimentales qui ont e´te´
mene´es dans la silice et dans un verre borosilicate (BK7), a` deux longueurs d’ondes
diffe´rentes, et avec deux lasers nanosecondes de dure´es d’impulsion diffe´rentes.
5.2 Analyse du signal expe´rimental mesure´
Dans le cadre d’une approche me´trologique comme la noˆtre, l’estimation absolue de
l’indice de re´fraction non-line´aire ne´cessite une connaissance rigoureuse des liens entre
le de´phasage directement mesure´ par la me´thode de Z-scan, les caracte´ristiques spatio-
temporelles du faisceau incident et l’indice de re´fraction non-line´aire γ. Il est e´galement
ne´cessaire de connaˆıtre tous ces liens pour savoir quels sont les parame`tres pertinents a`
e´valuer, et quels seront leurs influences respectives sur la de´termination de l’indice de
re´fraction non-line´aire. Cette section a pour but d’analyser la me´thode de mesure d’un
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point de vue quantitatif, et de de´finir les grandeurs physiques ne´cessaires a` la de´termina-
tion de γ a` partir des courbes de transmission normalise´e obtenues expe´rimentalement.
Ceci permettra ensuite d’estimer les erreurs sur la de´termination de l’indice de re´fraction
non-line´aire par la me´thode de Z-scan.
5.2.1 De´finition de la transmission normalise´e instantane´e/inte´gre´e
Dans les diffe´rentes e´tudes concernant le Z-scan, la transmission normalise´e ins-
tantane´e est de´finie comme le rapport entre la puissance instantane´e transmise par le
diaphragme en pre´sence d’un e´chantillon non-line´aire divise´e par cette meˆme puissance
lorsque les effets non-line´aires sont ne´gligeables, c’est a` dire lorsque l’e´chantillon est pre´-
sent, mais loin du point de focalisation, ou` l’intensite´ maximum dans l’e´chantillon est
faible. Dans notre configuration expe´rimentale, la transmission normalise´e instantane´e
est de´finie comme le rapport des puissances transmises par les diaphragmes des voies
signal et re´fe´rence. Ces deux voies e´tant identiques, l’une avec et l’autre sans e´chantillon
cette de´finition correspond bien a` la de´finition classique de la transmission normalise´e,
ainsi qu’a` celle de la transmission normalise´e calcule´e nume´riquement dans cette e´tude.
Remarque : D’autres configurations expe´rimentales utilisent une simple re´flexion du
faisceau collimate´ pour re´duire le bruit. Dans cette configuration, la transmission norma-
lise´e mesure´e est le rapport entre la puissance transmise par le diaphragme et la puissance
totale du faisceau incident. Ce genre de configuration permet de s’affranchir des fluctua-
tions uniquement dans le cas ou` la puissance au centre du faisceau sur le diaphragme
est bien corre´le´e avec la puissance totale du faisceau. Or, expe´rimentalement, il a e´te´
constate´ que le de´pointe´ et les fluctuations du diame`tre du faisceau au point de foca-
lisation de´corre`lent fortement la puissance au centre du faisceau et la puissance totale
du faisceau. Seule la configuration expe´rimentale comportant deux voies de mesure iden-
tiques permet re´ellement de mesurer la transmission normalise´e telle qu’elle est de´finie
the´oriquement et permet de s’affranchir de toutes les fluctuations, pourvu que les deux
voies de mesures soient parfaitement aligne´es. Dans notre cas, les fluctuations en e´nergie
du laser sont d’environ 1 a` 2% en e´cart-type, tandis que l’e´nergie mesure´e au centre du
faisceau sur les deux voies de mesure fluctue d’environ 3 a` 4%. Ceci montre que l’e´nergie
transmise par les diaphragmes et l’e´nergie totale du faisceau ne sont pas tre`s corre´le´es et
donc, l’utilisation d’une voie de re´fe´rence compose´e d’une simple re´flexion ne suffit pas ici.
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Expe´rimentalement, c’est l’inte´grale temporelle de la puissance transmise qui est me-
sure´e sur chaque voie. Cette configuration a e´te´ choisie car l’e´nergie des impulsions est
beaucoup plus stable que leur puissance creˆte. D’autre part, pour faire une mesure re´-
solue en temps, il faudrait disposer de deux photodiodes rapides posse´dant une re´ponse
identique pour ne pas de´grader la corre´lation entre les voies de mesure. Par ailleurs, le
bruit e´lectronique haute fre´quence observe´ sur les de´tecteurs et le codage sur 8 bits de
l’oscilloscope ne permettent pas une re´solution suffisante pour faire une mesure correcte
des variations de puissance instantane´e. C’est donc une transmission normalise´e inte´gre´e
temporellement qui est mesure´e, c’est a` dire :
T (z) =
∫
Ps(z, t) dt∫
Pr(t) dt
(5.1)
ou` Ps(z, t) repre´sente la puissance instantane´e transmise par la voie signal (de´pen-
dant donc de la position z de l’e´chantillon non-line´aire) et Pr(t) la puissance instantane´e
transmise par la voie de re´fe´rence sans e´chantillon.
5.2.2 Expression de la transmission normalise´e inte´gre´e en fonc-
tion des parame`tres du faisceau
D’un point de vue the´orique, la transmission normalise´e instantane´e peut s’e´crire sous
la forme line´arise´e suivante :
T (z, t) =
Ps(z, t)
Pr(t)
= 1 + ∆n(t)F (z) (5.2)
ou` F (z) de´signe une fonction de z qui de´pend e´galement de l’indice de re´fraction, de
l’e´paisseur de l’e´chantillon et des caracte´ristiques ge´ome´triques du faisceau incident. L’ex-
pression pre´ce´dente fait une hypothe`se de line´arite´ des courbes de transmission normalise´e
en fonction de la variation d’indice instantane´e ∆n(t). Ceci est e´vident dans le cas d’un
faisceau gaussien et du mode`le de Sheik-Bahae ou de celui d’Hermann et McDuff (voir le
chapitre 2). En revanche, ceci devient faux dans le cas de forts de´phasages non-line´aires.
La line´arite´ de la me´thode en fonction de la variation d’indice ∆n maximum dans l’e´chan-
tillon a e´te´ e´tudie´e nume´riquement a` la fin du chapitre 4. Avec notre faisceau incident,
la fonction F (z) a e´te´ calcule´e nume´riquement pour des valeurs croissantes de ∆n. La
relation line´aire 5.2 est ve´rifie´e avec une erreur maximale infe´rieure a` ±1% sur les pics de
transmission normalise´e lorsque la variation d’indice est infe´rieure a` 10−5. Pour une varia-
tion d’indice infe´rieure a` cette valeur, les courbes de transmission normalise´e ne changent
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donc pas de forme, mais sont simplement dilate´es proportionnellement a` ∆n. Pour une
variation d’indice de re´fraction infe´rieure a` 10−5, nous nous placerons de´sormais dans le
cadre de cette approximation de line´arite´ de la transmission normalise´e en fonction de ∆n.
Par ailleurs, si les effets non-line´aires peuvent eˆtre conside´re´s comme instantane´s, c’est
a` dire de temps de re´ponse faible devant la largeur d’impulsion, la variation d’indice peut
s’e´crire ∆n(t) = γ I(t), ou` I(t) repre´sente l’intensite´ instantane´e sur l’axe optique au point
de focalisation. Ce type d’approximation est clairement ve´rifie´e pour une excitation de
dure´e infe´rieure a` quelques picosecondes, ou` seuls des phe´nome`nes e´lectroniques rapides
sont sollicite´s. Dans le cas d’impulsions nanosecondes, le phe´nome`ne d’e´lectrostriction,
ainsi que des effets thermiques peuvent apporter une contribution non-ne´gligeable a` la
variation d’indice de re´fraction. En toute rigueur, la variation d’indice devrait prendre
une forme plus complique´e, utilisant un produit de convolution (approximation de filtre
line´aire). Notre but est de mesurer un indice de re´fraction non-line´aire global, tenant
compte de toutes les contributions. Ainsi, nous choisirons d’e´crire : ∆n(t) = γ I(t), ou` γ
repre´sente alors la somme de toutes les contributions. Du point de vue temporel, l’indice
de re´fraction non-line´aire γ pourra donc se de´composer sous la forme de plusieurs termes,
certains de´pendants de la forme temporelle de l’excitation (par exemple, dans le cas de
phe´nome`nes thermiques) et d’autres inde´pendants (phe´nome`nes e´lectroniques rapides).
Dans ces conditions, la variation d’indice suit line´airement la variation d’intensite´ I(t).
Dans ce cas, la transmission normalise´e instantane´e prend la forme suivante :
T (z, t) = 1 + γ I0 p(t)F (z) (5.3)
ou` p(t) repre´sente le profil temporel de maximum e´gal a` 1 d’une impulsion issue de
notre laser et I0, l’intensite´ creˆte sur l’axe optique au point de focalisation.
Les puissances instantane´es rec¸ues par les photodiodes des voies signal et re´fe´rence
sont donc proportionnelles a` :
Ps(z, t) ∝ p(t)× (1 + γ I0 p(t)F (z)) (5.4)
Pr(t) ∝ p(t) (5.5)
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Puisque la transmission normalise´e mesure´e est inte´gre´e temporellement, le signal
effectivement mesure´ est donc proportionnel a` (voir expression 5.1) :
T (z) = 1 + γ I0
∫
p2(t) dt∫
p(t) dt
× F (z) (5.6)
Par ailleurs, ce n’est pas I0 qui est mesure´ expe´rimentalement mais l’e´nergie E d’une
impulsion, la re´partition spatiale d’e´nergie au point de focalisation et le profil temporel
des impulsions. Ceci nous ame`ne a` de´finir deux parame`tres d’inte´gration temporelle et
spatiale. Afin de re´duire les erreurs sur la de´termination de I0, et donc de γ, on introduit
une surface effective de faisceau Se au point de focalisation, ainsi qu’une dure´e
effective d’impulsion τe, de´finies comme suit :
Se =
∫∫
psp(x, y) dx dy (5.7)
√
pi τe =
∫
p(t) dt (5.8)
ou` psp(x, y) repre´sente la re´partition d’e´nergie du faisceau incident dans le plan de fo-
calisation (de maximum e´gal a` 1). Notons que τe a e´te´ de´fini de telle sorte qu’il repre´sente
la demi-largeur a` 1/e dans le cas d’une impulsion a` profil gaussien.
Dans ces conditions, les relations suivantes relient l’e´nergie totale E, la fluence F0 et
l’intensite´ creˆte I0 sur l’axe optique au point de focalisation et la puissance totale P du
faisceau :
E = F0 × Se (5.9)
E = P ×√pi τe (5.10)
F0 = I0 ×
√
pi τe (5.11)
Ainsi, l’expression de la transmission normalise´e devient :
T (z) = 1 +
γ E
Se
∫
p2(t) dt
pi τ 2e
× F (z) (5.12)
En configuration de Z-scan et dans le cas ge´ne´ral d’impulsions de profil temporel
perturbe´ (laser multimode longitudinal), il est clair que le parame`tre τe n’est pas le
parame`tre le plus judicieux a` de´terminer expe´rimentalement puisqu’il reste a` e´valuer
l’inte´grale temporelle du profil au carre´. Il est plus pertinent et plus juste d’introduire un
nouveau parame`tre τ ′e de´fini par :
1√
2pi τ ′e
=
∫
p2(t) dt(∫
p(t) dt
)2 (5.13)
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Notons que ce nouveau parame`tre a e´te´ de´fini de telle sorte qu’il repre´sente la demi-
largeur a` 1/e dans le cas d’une impulsion a` profil gaussien.
L’expression de la transmission normalise´e devient finalement, en fonction des para-
me`tres mesure´s expe´rimentalement et de la fonction F (z) :
T (z) = 1 +
γ E√
2pi τ ′e Se
× F (z) (5.14)
5.3 Estimation des erreurs
5.3.1 Conse´quences des fluctuations du laser sur la transmission
normalise´e
Dans la suite, nous estimerons l’amplitude de fluctuation d’une grandeur A a` l’aide de
son e´cart-type δA. Dans l’hypothe`se ou` les fluctuations des diffe´rents parame`tres restent
faibles et pour une position z fixe´e, les fluctuations de transmission normalise´e peuvent
eˆtre estime´es par diffe´renciation logarithmique de la relation 5.14. On trouve :
δT
T − 1 =
δE
E
+
δSe
Se
+
δτ ′e
τ ′e
+
δF (z)
F (z)
(5.15)
Notons que cette relation est pertinente si les diffe´rents parame`tres ne sont pas cor-
re´le´s. Dans le cas d’une corre´lation entre deux ou plusieurs parame`tres dont les effets se
compensent, cette relation peut conduire a` une surestimation des fluctuations de trans-
mission normalise´e.
Or, la fonction F (z) de´pend a priori doublement de la profondeur de champ du fais-
ceau. L’amplitude des pics de cette fonction, ainsi que leur largeur en z de´pendent de la
profondeur de champ. En effet, la profondeur de champ du faisceau est caracte´ristique
de la longueur d’interaction non-line´aire dans le mate´riau, et donc, de l’amplitude du
de´phasage non-line´aire induit. En outre, la profondeur de champ est caracte´ristique de la
divergence du faisceau, et donc du comportement en z des courbes de transmission. Pour
s’en convaincre, reprenons le mode`le de Hermann et McDuff dans le cas des faisceaux
gaussiens. Vu notre de´finition de la fonction F (z), celle-ci vaut, dans le cas du mode`le
analytique de Hermann et McDuff (voir le chapitre 2) :
F (z) = −pi
2
× n0 zR
λ
× ln
(
9 + v2b
1 + v2b
× 1 + v
2
a
9 + v2a
)
(5.16)
163
Chapitre 5. Interpre´tation des mesures, e´tude des erreurs et e´tudes de
l’indice de re´fraction non-line´aire de la silice et du BK7
avec va = ζ0 et vb = ζ0−ζm et si z est la position de la face d’entre´e de l’e´chantillon
par rapport au plan de focalisation, on a :
ζ0 = − z
zR
et ζm =
L
n0zR
ou` n0 est l’indice line´aire du milieu, L l’e´paisseur de l’e´chantillon et zR la longueur de
Rayleigh du faisceau gaussien.
Dans le cas ou` L zR, le de´phasage non-line´aire effectif dans l’e´chantillon est propor-
tionnel a` la longueur de Rayleigh (voir chapitre 2). Il en sera de meˆme pour les extrema
des courbes de transmission normalise´e, ce qui est clair sur l’expression de F (z). D’autre
part, l’expression 5.14 nous indique qu’a` e´nergie constante, toute variation de la surface
effective fera varier les extrema des courbes de transmission normalise´e dans le sens in-
verse 1.
Ainsi, dans le cas d’e´chantillon e´pais devant la longueur de Rayleigh du faisceau,
toute fluctuation de surface effective est the´oriquement exactement compense´e par la
fluctuation de longueur de Rayleigh correspondante. Ces fluctuations n’auront donc pas
d’influence sur les extrema des courbes de transmission normalise´e mais seulement sur la
largeur en z des extrema. La figure 5.1 illustre l’evolution des courbes de transmission
normalise´e pour une e´paisseur d’e´chantillon environ 10 fois supe´rieure a` la longueur de
Rayleigh du faisceau et une variation maximum de ±8% du rayon a` 1/e, engendrant une
variation de ±16% sur la surface effective et la longueur de Rayleigh du faisceau. Cette
variation engendre seulement une alte´ration de la forme des courbes, dont les extrema
s’e´largissent, tandis que la diffe´rence de transmission entre les extrema ne change que
de ±1, 5%.
Le meˆme type de comportement a pu eˆtre constate´ dans le cas de faisceau de type
”taˆche d’Airy tronque´e” (figure 5.2). Dans des conditions similaires, c’est a` dire avec une
e´paisseur d’e´chantillon environ 10 fois supe´rieure a` la profondeur de champ du faisceau,
la diffe´rence entre les extrema de la courbe varie seulement de ±0, 6% pour des variations
de surface effective de ±14%.
1Rappelons que pour un faisceau gaussien de rayon w0 a` 1/e, zr = 2pi w20/λ et Se = pi w
2
0
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Fig. 5.1 – Allure de la fonction F (z) divise´e par Se pour trois valeurs diffe´rentes de
surface effective (mode`le analytique d’Hermann et McDuff)
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Fig. 5.2 – Allure de la fonction F (z) simule´e nume´riquement pour un faisceau de type
”taˆche d’Airy tronque´e” et divise´e par Se pour trois valeurs diffe´rentes de surface effective
Ainsi, dans le cas d’e´chantillons tre`s e´pais devant la profondeur de champ du faisceau,
les fluctuations ou de´rives de surface effective n’auront pas d’influence sur le niveau des
extrema de transmission normalise´e qui est alors lie´ principalement a` la puissance totale
du faisceau incident, pourvu que celui-ci diverge toujours de la meˆme fac¸on, c’est a` dire,
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qu’il reste de type ”taˆche d’Airy tronque´e”, ou gaussien.
Dans le cas d’e´chantillons tre`s e´pais, nous venons de voir que la valeur de la transmis-
sion normalise´e aux extrema est lie´e principalement a` la puissance totale du faisceau, plus
exactement a` une puissance ”effective” de´finie comme le rapport entre l’e´nergie totale du
faisceau et la dure´e effective d’impulsion
√
2pi τ ′e. Dans ce cas particulier, il semble raison-
nable d’e´crire que les fluctuations des caracte´ristiques du laser entraˆınent une fluctuation
des extrema de transmission normalise´e caracte´rise´e par :
δT
T − 1 =
δE
E
+
δτ ′e
τ ′e
(5.17)
Expe´rimentalement, sur un e´chantillon d’une centaine d’impulsions, l’e´nergie du fais-
ceau apre`s le filtrage spatial fluctue typiquement de ±4% (e´cart-type) a` 1064nm. Apre`s
avoir effectue´ un moyenne sur 100 impulsions, l’e´nergie de de´rive jamais plus de ±2%
pendant le temps d’acquisition des courbes de transmission normalise´e.
La dure´e d’impulsion effective τ ′e est, quant a` elle, calcule´e nume´riquement en faisant
l’acquisition d’un e´chantillon de 100 profils temporels. A partir de chaque profil, τ ′e est
estime´ a` l’aide de la relation 5.13. Dans ces conditions, les fluctuations de τ ′e sur 100
impulsions restent infe´rieures a` ±2%, tandis que les fluctuations sur la dure´e effective τe
estime´e a` l’aide de la relation 5.8 sont de ±8%. Contrairement a` τe, le parame`tre τ ′e est, en
effet, issu du rapport entre deux grandeurs corre´le´s. Cette information permet de consta-
ter que la mesure de la transmission inte´gre´e est beaucoup plus inte´ressante en terme de
stabilite´. Les fluctuations de τe engendreraient une trop grande fluctuation de la transmis-
sion normalise´e, ne´cessitant de faire de nombreuses moyennes pour de´celer dans ce bruit
des variations de transmission de 1 a` 2%. En revanche, un certain nombre d’informations
temporelles sont perdues dans ce cas, notamment le comportement temporel de l’indice
de re´fraction non-line´aire.
En conclusion, dans le cas d’e´chantillons suffisamment e´pais, la diffe´rence de trans-
mission normalise´e va suivre essentiellement les fluctuations d’e´nergie totale et de dure´e
d’impulsion effective τ ′e, ce qui correspond pour une moyenne sur une centaine d’impul-
sions a` des fluctuations d’environ ±2% pour l’e´nergie et d’environ ±2% pour τ ′e. Ainsi,
durant une acquisition comple`te, la variation de transmission normalise´e d’un extrema
(T − 1) mesure´e fluctue the´oriquement de ±4%, a` cause des fluctuations d’e´nergie du
laser et des fluctuations du parame`tre temporel effectif τ ′e.
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5.3.2 Line´arite´ en fonction de l’e´nergie
Dans ce paragraphe, nous e´tudions expe´rimentalement la line´arite´ de la grandeur ∆T
en fonction de l’e´nergie incidente, afin de ve´rifier qu’aucun autre parame`tre spatio-temporel
ne varie lorsque l’e´nergie incidente des impulsions est re´gle´e par rotation de la lame demi-
onde. D’autre part, nous pourrons constater e´galement qu’aucun phe´nome`ne non-line´aire
d’ordre supe´rieur n’entre en jeu. Enfin, ceci va nous permettre de ve´rifier que l’approxi-
mation de line´arite´ faite par la relation 5.2 est e´galement ve´rifie´e.
Cette e´tude a e´te´ mene´e sur un e´chantillon de silice amorphe de 11mm d’e´paisseur
afin de se placer le plus pre`s possible de la zone de saturation de la sensibilite´ de la
me´thode (voir figure 4.19). Plusieurs acquisitions au meˆme endroit ont e´te´ re´alise´es pour
des e´nergies variant entre 220 et 800µJ . Les caracte´risations du faisceau a` l’aide de la
came´ra CCD et de la photodiode rapide ont donne´ les re´sultats suivants sur un e´chantillon
de 100 impulsions :
parame`tre moyenne e´cart-type (%)
τ ′e 3, 63ns ±2%
Se 4, 48× 10−6 cm2 ±1, 6%
Les courbes de transmission obtenues dans ces conditions sont repre´sente´es a` la fi-
gure 5.3. A partir de ces courbes, la diffe´rence de transmission normalise´e ∆T entre les
extrema a e´te´ trace´e en fonction de la variation d’indice ∆n au point de focalisation et
sur l’axe optique (voir figure 5.4). La variation d’indice ∆n repre´sente ici une moyenne
temporelle particulie`re, telle que ∆n = γ Ie ou` Ie repre´sente alors l’intensite´ ”effective”
calcule´e comme suit :
Ie =
E√
2pi τ ′e Se
(5.18)
∆T pourra ainsi eˆtre compare´e aux simulations nume´riques effectue´es paralle`lement
pour diffe´rentes valeurs de ∆n, choisies dans la zone explore´e expe´rimentalement (fi-
gure 5.4).
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Fig. 5.3 – Courbes de transmission normalise´e obtenues sur un e´chantillon de silice
d’e´paisseur 11mm a` 1064nm
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Fig. 5.4 – ∆T en fonction de la variation d’indice moyenne´e temporellement (expe´rience,
simulation et re´gression line´aire)
En terme de diffe´rence de transmission normalise´e ∆T , et pour des e´chantillons suf-
fisamment e´pais, on constate une tre`s bonne line´arite´ de la me´thode tant sur le plan
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the´orique qu’expe´rimental pour diffe´rentes valeurs de l’e´nergie incidente. Si l’on oublie,
pour l’instant, les points extreˆmes, un e´cart maximum d’environ 5% a` la re´gression li-
ne´aire a e´te´ constate´, ce qui particulie`rement faible. Outre le fait que ce re´sultat te´moigne
d’une grande stabilite´ du montage, ceci permet de ve´rifier que les effets non-line´aires ob-
serve´s sont bien cubiques.
Pour les e´nergies les plus faibles, la valeur de ∆T commence a` eˆtre trop faible devant
les fluctuations du signal a` vide. Les mesures sont alors moins pre´cises. Toutefois, la sta-
bilite´ du signal a` vide nous indique que la variation de transmission normalise´e la plus
faible qui peut eˆtre mesure´e est de ±0, 05%, ce qui, reporte´ sur la figure 5.4, correspond
a` une variation d’indice effective de 10−6. D’apre`s les courbes d’e´volution de l’intensite´
sur l’axe optique du faisceau (chapitre 3 et 4), la longueur d’interaction dans l’e´chantillon
est d’environ 2mm a` 1064nm (largeur a` mi-hauteur des courbes d’intensite´ sur l’axe
optique). Ainsi, la de´tectivite´ de notre montage est de λ/500, en terme de variation de
chemin optique dans l’e´chantillon.
Pour les valeurs d’e´nergie les plus e´leve´es utilise´es, une saturation de ∆T semble
avoir lieu. Pourtant, la variation d’indice reste encore dans la plage de line´arite´ (envi-
ron 9× 10−6). Il ne s’agit donc pas, a priori, d’une erreur sur le mode`le nume´rique utilise´
qui reste encore largement valable pour des de´phasages non-line´aires aussi faibles. En
revanche, lors d’une des deux dernie`res acquisitions, l’e´chantillon s’est endommage´. En
effet, pour de telles e´nergies (environ 800µJ), la fluence du faisceau sur l’axe optique
est e´gale a` 180 J/cm2, soit tre`s proche, voire au dela` de la fluence typique d’endomma-
gement du mate´riau. Ce genre de re´gime est donc particulie`rement instable et certains
me´canismes supple´mentaires entrent tre`s certainement en jeu.
A la lumie`re de cette e´tude de line´arite´, il est clair que toute de´termination pre´cise
de l’indice de re´fraction non-line´aire dans la silice en re´gime nanoseconde ne´cessite de se
placer dans un cas de figure optimal qui minimise les fluctuations (e´chantillon e´pais) et
les risques d’endommagement, tout en conservant un rapport signal sur bruit suffisant,
ce qui laisse une marge de manoeuvre finalement assez e´troite, mais dans laquelle nous
avons constate´ une excellente line´arite´.
En conclusion de tout ceci, il faut retenir la bonne line´arite´ et la bonne re´pe´tabilite´ de
la mesure. Ceci est principalement duˆ a` la faible de´rive en e´nergie et la faible de´rive de τ ′e,
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grandeurs qui ont le plus d’influence sur l’e´volution de la transmission normalise´e pour
un faisceau donne´. La de´rive de ces grandeurs lors de l’acquisition d’une courbe de trans-
mission normalise´e n’entraˆıne pas d’erreur supe´rieure a` ±2% sur l’e´nergie et sur τ ′e pour
des moyennes sur 100 impulsions, ce qui occasionne une fluctuation maximum de ±4%
sur les extrema de transmission normalise´e, due aux de´rives.
Par ailleurs, notons que si une trop grande de´rive est constate´e sur la voie de re´fe´rence,
l’acquisition est rejete´e. Enfin, la grande majorite´ des courbes de transmission normalise´e
pre´sente´es dans ce document est en fait une moyenne sur 5 balayages conse´cutifs dont
la bonne re´pe´tabilite´ a e´te´ ve´rifie´e. L’incertitude the´orique due aux de´rives peut donc
eˆtre, plus raisonnablement, conside´re´e e´gale a` environ ±2%. Cette valeur est alors en bon
accord avec les re´sultats de l’e´tude de line´arite´, ou`, si l’on oublie les points extreˆmes dont
nous avons de´ja` parle´, l’e´cart maximum a` la re´gression line´aire sur les 5 points restants
vaut ±2%.
5.3.3 Erreurs d’e´talonnage
Le paragraphe pre´ce´dent a permis de mettre en exergue l’influence des de´rives pendant
l’acquisition des courbes de transmission normalise´e. Il reste cependant a` savoir quelles
sont les erreurs absolues commises sur les mesures de l’e´nergie, des profils spatiaux et
temporels, c’est a` dire les erreurs d’e´talonnage des appareils de mesure.
En ce qui concerne la mesure de l’e´nergie, le pyrome`tre a e´te´ e´talonne´ par le construc-
teur a` 1064nm et est garanti pour fournir une mesure de l’e´nergie a` ±3% a` 1064nm
et ±7% a` 532nm.
L’e´talonnage de la came´ra, a` l’aide d’une mire gradue´e a permis de de´terminer la cor-
respondance entre la taille re´elle dans le plan objet de l’objectif et les pixels de la came´ra.
La correspondance vaut : 0, 7µm/pixel. L’erreur sur la de´termination de ce parame`tre,
c’est a` dire l’erreur sur l’e´talonnage de la came´ra est estime´e a` ±2%, ce qui provoquera
donc une incertitude absolue de ±4% sur la de´termination absolue de la surface effective
du faisceau pour une position donne´e.
L’erreur absolue sur la de´termination du parame`tre τ ′e est plus difficile a e´valuer. La
principale source d’erreur possible peut venir d’un manque de re´solution temporelle. La
photodiode utilise´e posse`de une temps de re´ponse de 17 ps et offre ainsi une bonne re´so-
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lution temporelle. L’oscilloscope, quant a` lui, posse`de une bande passante de 500MHz et
limite ainsi la re´solution de notre dispositif de mesure du profil temporel des impulsions.
Pour tenter d’estimer l’erreur absolue sur la de´termination du parame`tre τ ′e, nous avons
de´termine´ the´oriquement le type de profil temporel d’une impulsion simulant le comporte-
ment d’un laser multimode longitudinal comportant 10 modes longitudinaux d’amplitudes
identiques, mais de´phase´s ale´atoirement. Le type de profil temporel obtenu est repre´sente´
a` la figure 5.5. Un filtrage passe-bas de fre´quence de coupure e´gale a` 500MHz a e´te´ appli-
que´ a` ce profil. Le parame`tre τ ′e a ensuite e´te´ e´value´ pour les deux profils temporels, l’un
non-filtre´, et l’autre ayant subi le filtrage passe-bas simulant la coupure par l’oscilloscope.
Une erreur typique de 5% a e´te´ constate´e entre les deux estimations pour plusieurs profils
obtenus en utilisant le meˆme principe avec des de´phasages ale´atoires diffe´rents.
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Fig. 5.5 – Profil temporel issu d’interfe´rences entres 10 modes longitudinaux de meˆme
amplitude mais de´phase´s ale´atoirement et profil filtre´
Cette estimation ne fait pas office de de´monstration, mais elle permet de constater que,
dans le cas d’un profil temporel particulie`rement perturbe´ par des fluctuations hautes fre´-
quences, la coupure par l’oscilloscope ne perturbe pas trop l’estimation du parame`tre τ ′e.
En revanche, il est clair que la coupure par l’oscilloscope provoque une erreur plus im-
portante sur la de´termination du parame`tre τe. Tout ceci est duˆ au fait, une fois de plus,
que le parame`tre τ ′e est issu du rapport entre deux grandeurs corre´le´es, de´pendantes du
profil temporel des impulsions.
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Ainsi, les erreurs dues aux e´talonnages des appareils de mesure et a` la re´solution
temporelle de l’oscilloscope induisent une erreur absolue sur la de´termination de l’indice
de re´fraction non-line´aire estime´e a` environ ±12% a` 1064nm et ±16% a` 1064nm.
5.3.4 Autre source d’erreur : utilisation hors de la plage de
line´arite´ en ∆n
Ce paragraphe a pour but de mettre en garde sur une autre source d’erreur potentielle
lorsque la me´thode de Z-scan est utilise´e hors de sa plage de line´arite´ en ∆n, c’est a` dire,
pour une variation d’indice typiquement supe´rieure a` 10−5. Dans ce cas, le minimum de
transmission normalise´e commence a` saturer, tandis que le maximum croˆıt de plus en plus
vite lorsque ∆n augmente (voir chapitre 4). Ce comportement non-line´aire de la trans-
mission normalise´e instantane´e en fonction de ∆n peut eˆtre simule´ aise´ment avec notre
algorithme et la fonction F (z) adapte´e peut eˆtre de´termine´e avec pre´cision. Toutefois, il
est inte´ressant de voir quel impact ce comportement non-line´aire peut avoir sur la trans-
mission normalise´e inte´gre´e, c’est a` dire sur la transmission mesure´e expe´rimentalement.
Reprenons, par exemple, la courbe d’e´volution du pic de transmission normalise´e Tp
en fonction de ∆n trace´e a` la fin du chapitre 4. En toute rigueur, celle-ci n’est donc pas
line´aire en fonction de ∆n. En revanche, elle peut eˆtre approxime´e par un polynoˆme du
second degre´ en ∆n (voir figure 5.6). Ce polynoˆme du second degre´ a e´te´ estime´ e´gal a` :
Tp = 1 + 2, 36× 103∆n+ 2, 40× 107 (∆n)2 (5.19)
D’apre`s la relation 5.19, l’e´volution temporelle du pic de transmission normalise´e ins-
tantane´ peut eˆtre trace´ en fonction du temps. Conside´rant une variation d’intensite´ gaus-
sienne de largeur 10ns a` 1/e, la variation de transmission normalise´e instantane´e a e´te´
repre´sente´e a` la figure 5.7 en fonction du temps, dans le cas de l’approximation line´aire
et de l’approximation parabolique. Le cas d’une impulsion gaussienne perturbe´e par les
interfe´rences entre deux modes longitudinaux de meˆme amplitude a e´galement e´te´ repre´-
sente´. Pour se placer dans des conditions ou` l’approximation line´aire et l’approximation
parabolique commencent a` diverger, une variation d’indice de re´fraction maximale de 10−4
a e´te´ choisie. Celle-ci induit, dans notre configuration, un pic de transmission normalise´e
instantane´e e´gal a` environ 1, 48.
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Fig. 5.6 – Evolution du pic de transmission normalise´e Tp en fonction de ∆n pour notre
faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e”, dans la silice, a` 1064nm et pour un e´chantillon
de 5mm
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Fig. 5.7 – Evolution du pic de transmission normalise´e en fonction du temps pour une
variation d’indice ∆n = 10−4. Le cas d’une variation d’intensite´ a` profil gaussien est
repre´sente´e a` gauche. Le cas d’une variation d’intensite´ perturbe´ par des interfe´rences
entres deux modes longitudinaux est repre´sente´e a` droite.
Il est donc clair que le comportement non-line´aire de la transmission normalise´e ins-
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tantane´e en ∆n implique un comportement temporel qui ne suit pas la variation tem-
porelle de l’intensite´ incidente. Pour un profil d’intensite´ gaussien et si l’approximation
d’une variation line´aire de la transmission normalise´e est faite, comme dans le para-
graphe 5.2.2, la variation de transmission au maximum Tp − 1 inte´gre´e temporellement
diffe`re d’un rapport 1, 17 par rapport a` la variation de transmission inte´gre´e en tenant
compte du comportement parabolique. Dans le cas d’un faisceau perturbe´ par des inter-
fe´rences entre deux modes longitudinaux (comme c’est le cas avec notre laser), ce rapport
atteint meˆme 1, 31. Ainsi, meˆme lorsqu’une simulation nume´rique adapte´e des courbes
de transmission normalise´e instantane´e est effectue´e, le comportement non-line´aire de
la transmission en fonction de ∆n induit une erreur sur l’estimation de la transmission
normalise´e mesure´e expe´rimentalement. Cette erreur sur l’estimation de la transmission
inte´gre´e se re´percute directement sur l’estimation de l’indice de re´fraction non-line´aire et
peut ainsi atteindre 30% lorsque le profil temporel des impulsions est perturbe´, comme
c’est le cas ici.
Il est donc pre´fe´rable d’utiliser cette me´thode de mesure dans son re´gime line´aire
en ∆n, sous peine de compliquer encore un peu plus l’analyse des re´sultats ou de com-
mettre des erreurs importantes sur la de´termination de l’indice de re´fraction non-line´aire.
Dans ce travail, la variation d’indice de re´fraction est toujours infe´rieure a` 10−5.
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5.4 Etude dans la silice avec une dure´e d’impulsion
de 20ns
5.4.1 Conditions de l’e´tude
Une premie`re se´rie de mesures a e´te´ mene´e a` l’aide du laser Nd :YAG Q-Switch
de´livrant des impulsions d’environ 20ns de dure´e effective totale a` 1/e. Cette e´tude a
concerne´ 4 e´chantillons de silice de nature diffe´rente (He´rasil2 et Suprasil3) et de fa-
bricants diffe´rents (Schott, Heraeus et Corning). Les 4 e´chantillons posse`dent la meˆme
e´paisseur de 5mm, afin de se placer dans les meˆmes conditions et faire une e´tude com-
parative. Chaque courbe de transmission normalise´e pre´sente´e est issue d’une moyenne
sur 5 balayages conse´cutifs exe´cute´s au meˆme point. Durant un balayage, chaque valeur
de la transmission normalise´e est issue d’une moyenne sur une centaine d’impulsions, afin
de s’affranchir des fluctuations d’e´nergie impulsion apre`s impulsion.
Le faisceau incident a e´te´ caracte´rise´ spatialement et temporellement avant et apre`s
l’e´tude. L’e´nergie moyenne sur 500 impulsions a e´te´ mesure´e avant et apre`s chaque se´-
rie de 5 balayages et corrige´e de la re´flexion sur la face avant de l’e´chantillon. Cette
e´nergie moyenne n’a pas varie´ a` ±2% pre`s durant l’ensemble de l’e´tude. Les conditions
expe´rimentales de l’e´tude sont re´sume´es dans le tableau 5.1.
Longueur d’onde λ [nm] 1064 532
Energie E [mJ ] 0, 740 0, 288
Surface effective Se [cm
2] 3, 9× 10−6 3, 9× 10−6
Fluence sur l’axe optique F [J/cm2] 190 74
Dure´e d’impulsion effective τ ′e [ns] 11, 1 6, 8
Intensite´ effective sur l’axe optique Ie [GW/cm
2] 6, 8 4, 3
Tab. 5.1 – Conditions expe´rimentales moyennes
2quartz fondu
3silice synthe´tique
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5.4.2 Re´sultats a` 1ω
Une premie`re se´rie de mesures a e´te´ mene´e sur les 4 e´chantillons a` la longueur d’onde
de 1064nm. Les courbes expe´rimentales et les simulations correspondantes sont repre´sen-
te´es a` la figure 5.8.
-10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6
0.985
0.990
0.995
1.000
1.005
1.010
1.015
 
Tr
an
sm
is
si
on
 n
or
m
al
is
ée
Z (mm)
-10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6
0.985
0.990
0.995
1.000
1.005
1.010
1.015
 
Tr
an
sm
is
si
on
 n
or
m
al
is
ée
Z (mm)
SQ1 Schott H1SV Heraeus
-10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6
0.985
0.990
0.995
1.000
1.005
1.010
1.015
 
Tr
an
sm
is
si
on
 n
or
m
al
is
ée
Z (mm)
-10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6
0.985
0.990
0.995
1.000
1.005
1.010
1.015
 
Tr
an
sm
is
si
on
 n
or
m
al
is
ée
Z (mm)
S312 Heraeus 7980 Corning
Fig. 5.8 – Courbes de transmission normalise´e obtenues avec 4 e´chantillons de silice
a` 1064nm (points : expe´rimental, lignes continues : simulation)
Comme on peut le voir sur ces courbes expe´rimentales, la sensibilite´ de notre montage
est particulie`rement bonne, puisque les fluctuations de la transmission normalise´e ”`a vide”
sont infe´rieurs a` 0, 01 en e´cart-type. Par ailleurs, un tre`s bon accord est constate´ entre
les points de mesure et les simulations. Il est important de noter que les simulations ont
e´te´ ajuste´es aux re´sultats expe´rimentaux en ne faisant varier que le parame`tre ∆n. Tous
les autres parame`tres ont e´te´ mesure´s et utilise´s pour la simulation du faisceau incident.
Ce dernier a e´te´ compare´ aux re´sultats expe´rimentaux (voir chapitre 4), puis injecte´ dans
l’algorithme de propagation en milieu non-line´aire.
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5.4.3 Re´sultats a` 2ω
Apre`s installation du cristal doubleur et une nouvelle caracte´risation du faisceau in-
cident, une seconde se´rie de mesures a e´te´ mene´e sur les 4 e´chantillons a` la longueur
d’onde de 532nm. Les courbes expe´rimentales et les simulations correspondantes sont
repre´sente´es a` la figure 5.9.
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Fig. 5.9 – Courbes de transmission normalise´e obtenues avec 4 e´chantillons de silice
a` 532nm (points : expe´rimental, lignes continues : simulation)
De la meˆme manie`re, l’accord entre les simulations et les mesures est tre`s bon, bien que
pour cette longueur d’onde, les fluctuations du faisceau soient un peu plus importantes,
du fait de la conversion de fre´quence.
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5.4.4 Estimation de l’indice de re´fraction et commentaires
Pour chaque e´chantillon, plusieurs mesures a` diffe´rentes positions ont e´te´ re´alise´es, afin
de ve´rifier l’uniformite´ de l’indice de re´fraction non-line´aire. Aucune diffe´rence significative
n’a pu eˆtre constate´e. L’indice de re´fraction non-line´aire a e´te´ e´value´ a` partir des mesures
pre´ce´dentes. Le re´sume´ de cette e´valuation apparaˆıt sur la figure 5.10. Les barres d’erreur
repre´sentent l’incertitude de 12% a` 1064nm et de 16% a` 532nm, qui ont e´te´ e´value´es au
paragraphe 5.3.3.
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Fig. 5.10 – Estimation de l’indice de re´fraction non-line´aire γ dans 4 e´chantillons de
silice diffe´rents a` 1064nm et 532nm
D’apre`s ces re´sultats, la sensibilite´ de la me´thode et les de´rives ne permettent pas
d’observer des diffe´rences significatives de l’indice de re´fraction non-line´aire d’un e´chan-
tillon a` l’autre. Dans ces conditions, l’indice de re´fraction non-line´aire moyen vaut envi-
ron (4, 9± 0, 6)× 10−20m2/W a` 1064nm et (3, 4± 0, 4)× 10−20m2/W a` 532nm.
L’indice de re´fraction non-line´aire mesure´ a` 1064nm est particulie`rement e´leve´ par
rapport a` la valeur habituellement trouve´e, de 3 a` 4 × 10−20m2/W , mesure´ a` l’aide de
me´thode de me´lange a` quatre ondes [31, 6]. Or, il faut rappeler que cette dernie`re valeur
ne tient pas compte des me´canismes de temps de re´ponse supe´rieur a` quelques centaines
de picosecondes, comme les effets thermiques et l’e´lectrostriction.
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Dans notre e´tude, tous les me´canismes peuvent eˆtre excite´s et nous avons vu, no-
tamment, que l’e´lectrostriction peut apporter une contribution de 1, 2× 10−20m2/W . La
valeur trouve´e a` 1064nm est donc plausible et indiquerait alors une forte contribution
induite par des me´canismes de temps de re´ponse plus lents. Par ailleurs, cette valeur a e´te´
obtenue dans des conditions de fluence particulie`rement e´leve´e, proche du seuil d’endom-
magement du mate´riau. Nous avons vu au chapitre 1 que l’absorption d’un e´chantillon
de silice peu absorbante4 n’induit pas de variation d’indice de re´fraction significative. En
revanche, un me´canisme d’absorption non-line´aire peut engendrer une absorption supple´-
mentaire. Lors des mesures dans la silice, aucune absorption non-line´aire n’a e´te´ obser-
ve´e. Dans notre configuration expe´rimentale, ceci signifie que les e´ventuels me´canismes
d’absorption non-line´aire dans la silice ne provoquent pas de variation d’absorption ∆α
supe´rieure a` environ 0, 003 cm−1. Or, pour une telle absorption supple´mentaire, et vu la
forte fluence dans le mate´riau, la variation d’indice de re´fraction thermo-induite peut alors
atteindre l’ordre de grandeur de la variation d’indice induite par les autres me´canismes5.
La valeur trouve´e a` 532nm est, quant a` elle, plus proche de l’indice de re´fraction
non-line´aire de´termine´ par des me´thodes de me´lange a` quatre ondes. Il faut noter que,
pour cette longueur d’onde, la dure´e d’impulsion est plus faible, du fait de la conversion
dans le second harmonique. Par ailleurs, les fluctuations temporelles du faisceau sont
e´galement plus rapides et d’amplitude plus e´leve´e, puisque le phe´nome`ne de conversion
est un me´canisme non-line´aire quadratique. Dans ces conditions, il est possible que les
me´canismes de temps de re´ponse de l’ordre de la nanoseconde, comme l’e´lectrostriction,
soient beaucoup moins sollicite´s. Enfin, toujours a` cause de la conversion de fre´quence,
l’e´nergie des impulsions a e´te´ fortement re´duite et la fluence utilise´e est alors plus e´loigne´e
du seuil d’endommagement. Les effets thermiques ont ici tre`s peu de chance d’induire de
variation significative de l’indice de re´fraction.
4de coefficient d’absorption line´ique typiquement infe´rieur a` 10−4 cm−1
5Pour s’en convaincre, il suffit de se reporter aux simulations du chapitre 4 pour e´valuer l’effet de
l’absorption non-line´aire sur les courbes de transmission normalise´e, puis, de se reporter a` l’e´valuation
de la variation d’indice induite par les effets thermiques au chapitre 1.
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5.5 Etude dans la silice avec une dure´e d’impulsion
de 7ns
5.5.1 Conditions de l’e´tude
Afin de valider les re´sultats obtenus pre´ce´demment, une seconde se´rie de mesures a
e´te´ mene´e a` l’aide du laser Nd :YAG Q-Switch de´livrant des impulsions d’environ 7ns de
dure´e effective totale a` 1/e. Cette e´tude a concerne´ cette fois-ci plusieurs e´chantillons de
silice d’e´paisseurs diffe´rentes (11mm, 9, 2mm et 6, 5mm), pour ve´rifier e´galement que le
mode`le permet de prendre correctement en compte l’influence de l’e´paisseur de l’e´chan-
tillon.
Le laser utilise´ ici fournit des impulsions de dure´e plus courte. Il sera donc possible,
sans perte de sensibilite´, d’atteindre des fluences moins e´leve´es, plus e´loigne´es du seuil
d’endommagement laser.
Tout comme dans l’e´tude pre´ce´dente, le faisceau incident a e´te´ caracte´rise´ spatialement
et temporellement avant et apre`s l’e´tude. L’e´nergie moyenne sur 500 impulsions a e´te´
mesure´e avant et apre`s chaque se´rie de 5 balayages et corrige´e de la re´flexion sur la face
avant de l’e´chantillon.
5.5.2 Re´sultats a` 1ω
L’e´nergie moyenne n’a pas varie´ de plus de ±2% durant l’ensemble de l’e´tude. Les
conditions expe´rimentales moyennes de l’e´tude sont re´sume´es dans le tableau 5.2.
Longueur d’onde λ [nm] 1064
Energie E [mJ ] 0, 436
Surface effective Se [cm
2] 4, 54× 10−6
Fluence sur l’axe optique F [J/cm2] 96
Dure´e d’impulsion effective τ ′e [ns] 3, 7
Intensite´ effective sur l’axe optique Ie [GW/cm
2] 10, 4
Tab. 5.2 – Conditions expe´rimentales moyennes de l’e´tude dans la silice a` 1ω
Dans ces conditions, deux mesures ont e´te´ effectue´es sur l’e´chantillon de 11mm et
sont pre´sente´es sur les figures 5.11 et 5.12.
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Fig. 5.11 – Courbe de transmission normalise´e obtenue sur l’e´chantillon de 11mm a` 1ω
(points) et simulation (trait continu). L’indice de re´fraction non-line´aire obtenu vaut :
γ ≈ 4, 0× 10−20m2/W
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Fig. 5.12 – Courbe de transmission normalise´e obtenue sur l’e´chantillon de 11mm a` 1ω
(points) et simulation (trait continu). L’indice de re´fraction non-line´aire obtenu vaut :
γ ≈ 3, 9× 10−20m2/W
Une bonne re´pe´tabilite´ est constate´e a` partir de ces deux mesures, puisque l’indice de
re´fraction non-line´aire obtenu est le meˆme a` 4% pre`s.
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D’autres mesures ont e´te´ effectue´es dans les meˆmes conditions sur des e´chantillons
d’e´paisseur 6, 2mm et 9, 2mm. Les re´sultats sont pre´sente´s respectivement sur les fi-
gures 5.13 et 5.14.
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Fig. 5.13 – Courbe de transmission normalise´e obtenue sur l’e´chantillon de 6, 5mm a` 1ω
(points) et simulation (trait continu). L’indice de re´fraction non-line´aire obtenu vaut :
γ ≈ 3, 8× 10−20m2/W
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Fig. 5.14 – Courbe de transmission normalise´e obtenue sur l’e´chantillon de 9, 2mm a` 1ω
(points) et simulation (trait continu). L’indice de re´fraction non-line´aire obtenu vaut :
γ ≈ 3, 9× 10−20m2/W
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Outre le fait que l’on constate encore sur ces e´tudes de tre`s faibles variations de la
transmission normalise´e sur les pieds de la courbe, les points de mesure sont en parfait
accord avec les simulations, et ce, avec plusieurs e´paisseurs d’e´chantillon. Ceci tend a`
valider une fois de plus notre montage expe´rimental et nos simulations nume´riques.
A l’issue de ces quatres mesures, re´alise´es a` 1ω avec une dure´e d’impulsion d’envi-
ron 7ns, un indice de re´fraction non-line´aire moyen de 3, 9× 10−20m2/W , avec un e´cart
de ±0, 15× 10−20m2/W , soit environ ±4%. Comme l’avait montre´ l’e´tude de line´arite´ en
e´nergie, ceci tend a` montrer a` nouveau que la sensibilite´ de notre montage en relatif est
d’environ 5%.
5.5.3 Re´sultats a` 2ω
Des mesures ont e´galement e´te´ re´alise´es a` 2ω sur deux des e´chantillons pre´ce´dents. La
mise en forme du faisceau a` 2ω a e´te´ beaucoup plus de´licate avec ce laser. Les re´sultats
obtenus ici sont tre`s certainement entache´s d’une erreur supe´rieure a` 15% car, durant
les acquisitions, la forme du faisceau a e´te´ particulie`rement instable et la simulation
nume´rique du faisceau incident n’a pas pu eˆtre correctement ajuste´e a` la caracte´risation
expe´rimentale du faisceau. Les re´sultats sont repre´sente´s sur les figures 5.15 et 5.16.
4 6 8 10 12 14 16 18 20
0.988
0.992
0.996
1.000
1.004
1.008
1.012
Tr
an
sm
is
si
on
 n
or
m
al
is
ée
z (mm)
Fig. 5.15 – Courbe de transmission normalise´e obtenue sur l’e´chantillon de 6, 5mm a` 2ω
(points) et simulation (trait continu). L’indice de re´fraction non-line´aire obtenu vaut :
γ ≈ 2, 2× 10−20m2/W
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Fig. 5.16 – Courbe de transmission normalise´e obtenue sur l’e´chantillon de 9, 2mm a` 2ω
(points) et simulation (trait continu). L’indice de re´fraction non-line´aire obtenu vaut :
γ ≈ 3, 0× 10−20m2/W
La relative divergence entre les courbes expe´rimentales et les courbes simule´es te´-
moignent des instabilite´s du faisceau durant cette e´tude a` 2ω. En effet, on a constate´, lors
des simulations nume´riques du faisceau incident, une nette inade´quation entre les simu-
lations et les mesures, indiquant que le faisceau incident n’e´tait pas correctement mis en
forme lors de ces mesures. Ainsi, deux valeurs assez diffe´rentes de l’indice de re´fraction
non-line´aire ont e´te´ trouve´es (plus de 30% de diffe´rence), te´moignant e´galement de la dif-
ficulte´ d’une mesure pre´cise dans ces conditions. Une nette ame´lioration de la me´trologie
devra eˆtre faite pour poursuivre des e´tudes dans la silice a` cette longueur d’onde. Ceci est
possible en utilisant un laser dont le de´pointe´ est plus faible et dont l’e´nergie convertie
est plus stable, ce qui rendra le filtrage spatial et le re´glage de la corre´lation des voies de
mesure plus aise´s.
5.5.4 Conclusion des e´tudes dans la silice
A l’issue de ces diffe´rentes e´tudes mene´es dans la silice a` 1ω et 2ω et avec deux lasers
diffe´rents, de dure´e d’impulsion d’environ 7ns et 20ns, nous avons pu remarquer, tout
d’abord, une bonne uniformite´ de l’indice de re´fraction sur l’e´chantillon. Par ailleurs, les
diffe´rents e´chantillons de silice teste´s ont un indice de re´fraction non-line´aire similaire a`
quelques pourcents pre`s. En outre, le tre`s bon accord entre expe´rience et simulation et
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la bonne re´pe´tabilite´ des mesures obtenues avec des e´chantillons d’e´paisseurs diffe´rentes
montre que notre banc de mesure est stable et que notre mode`le est bien adapte´ a` notre
montage expe´rimental.
Par ailleurs, une de´pendance tre`s nette de l’indice de re´fraction non-line´aire en fonction
de la dure´e d’impulsion et de la longueur d’onde a e´te´ constate´e. Les re´sultats obtenus
pour les quatres points de fonctionnement utilise´s sont re´sume´s sur la figure 5.17.
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Fig. 5.17 – Indice de re´fraction non-line´aire de la silice mesure´ avec notre montage, pour
deux dure´es d’impulsions et deux longueurs d’onde diffe´rentes
Comme on peut le constater, l’indice de re´fraction mesure´ dans ces conditions aug-
mente avec la dure´e d’impulsion. En effet, nous avons de´ja` e´voque´ plusieurs fois le fait
que les phe´nome`nes de temps de re´ponse de l’ordre de la nanoseconde (e´lectrostriction et
effets thermiques) sont the´oriquement non ne´gligeables dans la silice en re´gime nanose-
conde. Or si la dure´e d’impulsion augmente, ces phe´nome`nes ont de plus en plus le temps
de se de´velopper et induisent une contribution plus importante a` la variation d’indice de
re´fraction globale. Les mesures effectue´es avec les deux dure´es d’impulsion nanoseconde
diffe´rentes tendent a` prouver que les me´canismes d’e´lectrostriction et les effets thermiques
apportent une contribution importante a` la variation d’indice de re´fraction photo-induite.
Par ailleurs, le fait que l’indice de re´fraction non-line´aire soit plus faible a` 532nm
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par rapport a` celui mesure´ a` 1064nm ne provient pas uniquement d’une dispersion en
longueur d’onde de l’indice de re´fraction non-line´aire. En effet, la conversion de fre´quence
nous oblige a` travailler avec des profils temporels qui sont the´oriquement le carre´ des pro-
fils temporels du faisceau initial (a` 1ω). Ainsi, la dure´e des impulsions qui ont permis de
faire les mesures a` 2ω sont re´duites et les fluctuations du profil temporel sont amplifie´es.
Ainsi, l’e´lectrostriction et les effets thermiques sont moins sollicite´s avec les impulsions
converties dans le second harmonique.
Ainsi, nous avons de´montre´ par l’expe´rience que l’e´lectrostriction et les effets ther-
miques ont une influence notable sur l’indice de re´fraction non-line´aire. La pre´diction de
l’indice de re´fraction est donc particulie`rement difficile en re´gime nanoseconde, puisque
celui-ci va de´pendre fortement de la dure´e d’impulsion, et, dans le cas d’un laser multi-
mode longitudinal, de l’amplitude des fluctuations du profil temporel.
Notons que l’observation d’une telle de´pendance avec la dure´e d’impulsion a e´te´ rendue
possible graˆce a` notre parfaite maˆıtrise de la me´trologie de la me´thode de Z-scan. Les
affirmations et les observations faites dans cette e´tude n’ont, en effet, de sens que dans la
mesure ou` l’on peut avoir parfaitement confiance en les valeurs mesure´es et les simulations
nume´riques effectue´es. Ceci est une des originalite´s de notre approche de la me´thode de
Z-scan : controˆler parfaitement la me´trologie de cette me´thode pour pouvoir l’utiliser
ensuite avec une de´marche prospective qui ait du sens.
5.6 Etude dans le BK7 avec une dure´e d’impulsion
de 7ns
5.6.1 Re´sultats a` 1ω
Un e´chantillon de verre silicate de type BK7 a e´galement e´te´ teste´ a` l’aide de notre
montage expe´rimental. Le re´sultat de cette mesure est repre´sente´ a` la figure 5.18.
Dans ce cas, un indice de re´fraction non-line´aire d’environ 5, 1 × 10−20m2/W a e´te´
trouve´. Cette valeur est e´galement supe´rieure a` la valeur estime´e avec l’e´quation empi-
rique de Boling, Glass et Owyoung, c’est a` dire environ 3, 2× 10−20m2/W en prenant un
indice de re´fraction line´aire e´gal a` 1, 52 et un nombre d’Abbe e´gal a` 64 [36]. L’indice de
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re´fraction est ici plus e´leve´ pour la meˆme raison que pour la silice, c’est a` dire que l’e´lec-
trostriction et les effets thermiques peuvent apporter une contribution non ne´gligeable
dans le re´gime nanoseconde. Dans le cas de la silice, nous avons montre´ dans le premier
chapitre qu’il y avait peu de chance que les effets thermiques jouent un roˆle important
si le coefficient d’absorption line´ique est infe´rieur a` environ 10−3 cm−1. En revanche, le
BK7 est, en ge´ne´ral, plus absorbant. Pour s’en convaincre, le lecteur pourra se reporter
a` l’annexe E et constater qu’un verre silicate du meˆme type que le BK7, par exemple
un verre S-BAL de chez Ohara Corporation, pre´sente un coefficient d’absorption line´ique
d’environ 3× 10−3 cm−1 a` 1µm.
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Fig. 5.18 – Courbe de transmission normalise´e obtenue sur un e´chantillon de BK7 de
8mm a` 1ω (points) et simulation (trait continu). L’indice de re´fraction non-line´aire ob-
tenu vaut : γ ≈ 5, 1× 10−20m2/W
5.6.2 Re´sultats a` 2ω
Une mesure a e´galement e´te´ effectue´e dans l’e´chantillon de BK7 a` 2ω. Le re´sultat est
repre´sente´ a` la figure 5.19. Contrairement a` ce qui a e´te´ pre´sente´ jusqu’a` maintenant,
les 5 balayages conse´cutifs ont e´te´ repre´sente´s. Tout d’abord, la dissyme´trie des courbes
de transmission normalise´e indique la pre´sence d’absorption non-line´aire. Par ailleurs, la
modification des courbes balayage apre`s balayage indique que le mate´riau a e´te´ modifie´
par l’insolation.
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Fig. 5.19 – Courbes de transmission normalise´e obtenues conse´cutivement sur un e´chan-
tillon de BK7 a` 2ω
Pour e´tudier plus finement ce phe´nome`ne, l’e´chantillon de BK7 a e´te´ teste´ dans une
configuration de Z-scan ”ouvert”, c’est a` dire une configuration dans laquelle toute l’e´ner-
gie du faisceau est mesure´e, afin de ne s’inte´resser qu’a` l’effet de l’absorption non-line´aire
(voir chapitre 2). La figure 5.20 repre´sente les courbes d’e´nergie normalise´e a` la sortie de
l’e´chantillon, obtenues conse´cutivement. Comme on peut le voir, l’absorption non-line´aire
semble augmenter balayage apre`s balayage, puis sature. Ce type de comportement peut
s’expliquer par l’apparition progressive d’absorption line´aire durable non-uniforme´ment
re´partie dans l’e´chantillon. Ce genre de phe´nome`ne, de´ja` observe´ dans le BK7 et d’autres
verres silicates [129], est connu sous le nom de solarisation [36] et est induit dans ce cas par
l’absorption a` deux photons a` 532nm. On parle alors de centres colore´s photo-induits par
absorption a` deux photons. Ce type de phe´nome`ne a de´ja` e´te´ e´voque´ au paragraphe 2.4.3
du chapitre 2. Ce phe´nome`ne a pour effet d’engendrer une absorption line´aire durable
dans le mate´riau dans les zones qui ont e´te´ irradie´es. Lorsque le mate´riau est irradie´ par
des tirs re´pe´te´s issus d’un laser impulsionnel nanoseconde, le niveau d’absorption e´volue
en fonction du nombre de tirs, donc de la dose d’e´nergie qui a e´te´ rec¸ue par le mate´riau.
Une saturation de l’absorption est observe´e au bout d’un certain nombre de tirs et ce
niveau de saturation de´pend de la densite´ d’e´nergie rec¸ue a` chaque tir [129].
Nous avons positionne´ l’e´chantillon pour eˆtre au minimum des courbes d’e´nergie nor-
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malise´e repre´sente´es a` la figure 5.20, afin d’e´tudier l’e´volution de cette absorption induite
par solarisation en fonction du nombre de tirs. L’e´volution du minimum est repre´sente´
a` la figure 5.21. A titre de comparaison, le nombre de tirs ne´cessaire a` un seul balayage
de Z-scan a e´te´ repre´sente´. Cette mesure a e´te´ re´alise´e avec des tirs de fluence moyenne
e´gale a` 36 J/cm2 sur l’axe optique et au point de focalisation. Ces re´sultats sont en assez
bon accord avec ceux obtenus par White et ses collaborateurs [129] en ce qui concerne la
vitesse d’e´volution en fonction du nombre de tir.
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Fig. 5.20 – Courbes d’e´nergie totale normalise´e a` la sortie de l’e´chantillon obtenues
conse´cutivement sur l’e´chantillon de BK7 a` 2ω
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Fig. 5.21 – Evolution de l’e´nergie au minimum des courbes d’e´nergie normalise´e en fonc-
tion du nombre de tirs
Dans ce cas de figure, il est difficile de faire la diffe´rence entre l’effet de l’absorption a`
deux photons et la solarisation sur le comportement des courbes d’e´nergie normalise´e. En
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effet, lors des balayages, le phe´nome`ne de solarisation induit une absorption line´aire sur
toute l’e´paisseur de l’e´chantillon, engendrant ainsi une sorte de ”canal” absorbant dont
l’absorption varie radialement. De plus, le fait que ce phe´nome`ne sature au bout d’un
certain nombre de tirs implique que ce profil radial d’absorption induite ne suit pas le
profil du faisceau mais posse´dera en toute logique un profil se rapprochant plutoˆt d’un
profil radial rectangulaire dont le diame`tre sera environ e´gal au diame`tre du faisceau au
point de focalisation. Pour e´valuer grossie`rement l’amplitude du phe´nome`ne, nous avons
tout de meˆme re´alise´ une simulation nume´rique a` partir d’une mesure obtenue apre`s plu-
sieurs balayages pour que la saturation du phe´nome`ne soit atteinte (figure 5.22). Nous
avons conside´re´, dans les simulations, que tout se passait comme si la courbe d’e´ner-
gie normalise´e obtenue e´tait uniquement due a` un phe´nome`ne d’absorption non-line´aire
proportionnel a` l’intensite´.
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Fig. 5.22 – Courbe d’e´nergie normalise´e en sortie de l’e´chantillon obtenue apre`s satu-
ration du phe´nome`ne de solarisation avec une intensite´ effective de 4, 2GW/cm2. Expe´-
rience (points) et simulation (trait continu).
Dans ces conditions, la simulation nume´rique indique que la variation d’absorption ∆α
est d’environ 0, 1 cm−1. En divisant cette valeur par l’intensite´ sur l’axe optique et au point
de focalisation, ceci correspond a` un coefficient d’absorption non-line´aire de 0, 03 cm/GW .
Ce re´sultat est en accord avec la valeur trouve´e dans l’e´tude de White [129], c’est a` dire
environ 0, 07± 0, 04 cm/GW . En outre, cette e´tude a montre´ que le coefficient d’absorp-
tion a` deux photons est relativement faible, estime´ e´gal a` 0, 003 cm/GW a` 532nm dans le
BK7. Ceci tend a` indiquer que l’effet observe´ sur les courbes d’e´nergie totale normalise´e
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est finalement duˆ principalement au phe´nome`ne de solarisation, c’est a` dire a` une re´parti-
tion d’absorption line´aire durable et non-uniforme, et non a` une absorption photo-induite
re´versible.
Graˆce a` la tre`s grande versatilite´ de notre algorithme de simulation, nous avons tente´
une nouvelle simulation, cette fois-ci plus re´aliste, en ne´gligeant le phe´nome`ne d’absorp-
tion non-line´aire et en conside´rant que les pre´ce´dents balayages effectue´es dans l’e´chan-
tillon ont induit un ”canal” absorbant, c’est a` dire une absorption line´aire non-uniforme
dont la re´partition spatiale suit le profil radial d’intensite´ du faisceau au point de focali-
sation (voir figure 5.23). Le re´sultat de la simulation est repre´sente´ a` la figure 5.24. Cette
nouvelle simulation est e´galement en tre`s bon accord avec les re´sultats expe´rimentaux. En
fait, les deux simulations se superposent parfaitement, mais la concordance avec les re´sul-
tats expe´rimentaux a e´te´ obtenue ici avec un coefficient d’absorption line´aire maximum
au centre du ”canal” e´gal a` 0, 08 cm−1. Ceci correspond a` une variation d’absorption ∆α
dans l’e´chantillon infe´rieure de 25% a` la valeur trouve´e dans le cas d’une absorption
non-line´aire (c’est a` dire 0, 1 cm−1).
faisceau
incident
échantillon
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plusieurs
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Fig. 5.23 – Illustration de la cre´ation d’un ”canal”absorbant par solarisation dans l’e´chan-
tillon
A l’aide des courbes repre´sente´es sur les figures 5.22 et 5.24, nous constatons donc
expe´rimentalement et nume´riquement, qu’une absorption line´aire non-uniforme induite
par solarisation me`ne au meˆme comportement des courbes d’e´nergie normalise´e qu’une
absorption non-line´aire.
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Fig. 5.24 – Courbe d’e´nergie normalise´e en sortie de l’e´chantillon obtenue apre`s satu-
ration du phe´nome`ne de solarisation avec une intensite´ effective de 4, 2GW/cm2. Ex-
pe´rience (points) et simulation en supposant qu’un ”canal” absorbant irreversible a e´te´
induit dans l’e´chantillon (trait continu).
Dans le but d’e´tudier plus pre´cise´ment ce phe´nome`ne de solarisation6 serait de corre´-
ler nos mesures avec des mesures d’endommagement ou de microscopie photothermique.
L’Institut Fresnel est en effet e´quipe´ de deux bancs de me´trologie maintenant tre`s bien
maˆıtrise´s : un banc d’endommagement laser [17] et un banc de cartographie d’absorption
line´aire par microscopie photothermique [12]. Depuis peu, un nouveau banc de mesure
a d’ailleurs e´te´ de´veloppe´ [13] qui permet des e´tudes paralle`les d’endommagement et
d’absorption, permettant de suivre, in-situ, l’e´volution de l’absorption induite par des
inclusions sub-microniques d’or dans des couches de silice lorsque celles-ci sont irradie´es
par des impulsions laser nanosecondes.
Pour faire des e´tudes de Z-scan plus pousse´es de la solarisation et ame´liorer notre
compre´hension de ce phe´nome`ne, une e´tude d’absorption pourrait eˆtre envisage´e afin de
connaˆıtre l’e´volution et la re´partition spatiale de l’absorption induite par solarisation, ceci
pour pouvoir l’inte´grer dans nos simulations.
6qui, rappelons-le, peut eˆtre conside´re´ comme un endommagement, ou pre´-endommagement du ma-
te´riau
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5.7 Conclusion
Dans un premier temps, l’analyse pre´cise de la transmission normalise´e inte´gre´e a
permis de de´terminer le lien entre les courbes de transmission normalise´e expe´rimentales
et les courbes de transmission normalise´e simule´es. Cette analyse a permis e´galement
d’e´tudier l’influence des fluctuations du faisceau laser sur le comportement des courbes
de transmission normalise´e. En outre, cette analyse a permis de de´finir le parame`tre tem-
porel pertinent a` mesurer, ce qui nous a amene´ a` de´finir une dure´e d’impulsion effective
pour l’interaction non-line´aire. Enfin, nous avons remarque´ qu’il est crucial d’utiliser la
me´thode de Z-scan dans sa zone de line´arite´ en ∆n, afin d’e´viter d’introduire des erreurs
pouvant atteindre 30% et qui sont dues, une fois de plus, a` des approximations abusives
qu’il n’est pas toujours facile de remarquer a` premie`re vue. Par ailleurs, une estimation
des erreurs sur l’e´talonnage et de la re´solution des appareils de mesures nous indique que
l’indice de re´fraction non-line´aire est de´termine´ avec une erreur de ±12% a` 1064nm et
±16% a` 532nm.
Dans un second temps, nous avons pre´sente´ les re´sultats des e´tudes que nous avons
mene´es a` 1064nm et a` 532nm dans la silice avec deux dure´es d’impulsions nanosecondes
diffe´rentes et dans le BK7. Graˆce a` la stabilite´ et la sensibilite´ de notre montage et aux
caracte´risations pre´cises des parame`tres du faisceau, nous avons pu re´aliser des mesures
fiables, qui concordent parfaitement avec les simulations nume´riques effectue´es paralle`le-
ment. Ceci a e´te´ ve´rifie´ e´galement pour plusieurs e´nergies diffe´rentes et plusieurs e´pais-
seurs d’e´chantillons, ce qui montre la line´arite´ de notre montage et tend a` valider le bon
accord avec nos simulations nume´riques. Une bonne re´pe´tabilite´ des mesures a e´galement
e´te´ constate´e, indiquant que l’erreur en relatif est meilleure que 5%.
Dans ces conditions, l’indice de re´fraction non-line´aire des e´chantillons de silice teste´s
est supe´rieur a` l’indice de re´fraction non-line´aire trouve´ dans le re´gime femtoseconde.
En effet, comme on pouvait s’y attendre, la contribution du me´canisme d’e´lectrostriction
n’est pas ne´gligeable. L’e´tude pour deux dure´es d’impulsion diffe´rentes confirme cette
influence des me´canismes de temps de re´ponse plus lents (de l’ordre de la nanoseconde)
puisque l’indice de re´fraction non-line´aire mesure´ est plus faible lorsque la dure´e d’impul-
sion est e´galement plus faible. Par ailleurs, on peut noter qu’aucune variation significative
d’indice de re´fraction non-line´aire n’a pu eˆtre constate´e d’un e´chantillon de silice a` l’autre.
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Dans le cas du BK7, une valeur e´leve´e de l’indice de re´fraction non-line´aire a e´gale-
ment e´te´ trouve´e, confirmant l’influence de l’e´lectrostriction et, e´ventuellement, des effets
thermiques. En outre, a` 532nm, nous avons constate´ la solarisation habituelle dans ce
type de mate´riau, induite par un me´canisme d’absorption a` deux photons. L’ordre de
grandeur de ce phe´nome`ne a e´te´ estime´, mais une analyse plus pousse´e est ne´cessaire
pour e´tudier ce phe´nome`ne avec plus de pre´cision. L’e´tude de cette induction de centres
colore´s est inte´ressante dans le cadre de l’e´tude des me´canismes de l’endommagement
laser et il faudrait coupler notre analyse de ce phe´nome`ne par la me´thode de Z-scan avec
des mesures d’absorption et des mesures statistiques du seuil d’endommagement, comme
il est possible d’en re´aliser a` l’Institut Fresnel.
En conclusion ge´ne´rale, nous avons montre´ la grande sensibilite´ de notre montage
a` l’aide de mesures dans un mate´riau aussi peu non-line´aire que la silice. Ceci permet
d’utiliser la me´thode de Z-scan dans sa zone de line´arite´, c’est a` dire, loin de la puissance
critique. Ceci ouvre la voie e´galement a` des e´tudes dans une large gamme de mate´riaux,
comme par exemple des mate´riaux fragiles ou fortement absorbants, sans eˆtre oblige´ de
travailler dans des conditions d’intensite´ et de fluence susceptibles de les endommager.
Dans ce cas, il faut noter que notre algorithme tient compte de l’absorption line´aire. En
outre, l’utilisation couple´e d’une mesure sensible comme la notre et de notre algorithme
de propagation non-line´aire peut permettre l’optimisation de syste`mes ou de chaˆınes
laser qui doivent supporter des puissances proches de la puissance critique. En reprenant
l’annexe B, on peut en effet constater que lorsqu’on passe de 0, 95 a` 1, 05 fois la puissance
critique, l’intensite´ maximum dans l’e´chantillon peut eˆtre multiplie´e par 10, au moins.
La ne´cessite´ d’un mesure pre´cise de l’indice de re´fraction non-line´aire prend ici tout son
sens.
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Ce travail de the`se a e´te´ axe´ autour de l’e´tude des variations d’indice de re´fraction
photo-induites dans le re´gime nanoseconde, ceci dans le cadre de l’e´tude de l’autofocalisa-
tion et de son influence sur l’endommagement laser. Dans cette optique, un nouveau banc
de mesure de faibles indices de re´fraction non-line´aires a e´te´ de´veloppe´ a` l’Institut Fresnel.
Pour mettre en place ce banc de mesure, il a tout d’abord fallu s’inte´resser au for-
malisme de l’optique non-line´aire et aux origines potentielles des variations de l’indice de
re´fraction photo-induites dans le re´gime nanoseconde. Nous avons vu que l’e´lectrostric-
tion ne peut pas eˆtre ne´glige´e dans le cas d’un solide comme la silice, posse´dant un faible
indice de re´fraction non-line´aire. Les effets thermiques peuvent e´galement induire une
contribution non ne´gligeable si l’absorption de l’e´chantillon est suffisamment e´leve´e (a`
partir de 10−3 cm−1, typiquement). Apre`s une e´tude des diffe´rentes approches de mesure
de l’indice de re´fraction non-line´aire, nous avons pu constater que la me´thode de mesure
la plus adapte´e a` notre cadre d’e´tude est la me´thode de Z-scan. Cette me´thode a` un
seul faisceau est base´e sur l’e´tude des de´formations du faisceau incident induites par le
phe´nome`ne d’autofocalisation.
Une e´tude bibliographique pousse´e de la me´thode de Z-scan a permis de nous forger
une bonne connaissance de son principe et de ses limites, afin de la mettre en place au
laboratoire et d’e´tudier la faisabilite´ d’une mesure d’indice de re´fraction non-line´aire aussi
faible que celui de la silice, c’est a` dire 2 a` 3 ordres de grandeurs au-dessous de ceux mesu-
re´s habituellement par cette me´thode. Par ailleurs, dans le re´gime nanoseconde, l’intensite´
du faisceau qu’il est possible d’atteindre est rapidement limite´e par l’endommagement du
mate´riau et par conse´quent, il est impossible de se placer dans des conditions expe´rimen-
tales qui permettent d’obtenir un signal de Z-scan e´leve´. En outre, il est de toute fac¸on
pre´fe´rable de ne pas induire de variation d’indice trop e´leve´e pour e´viter de travailler
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proche de la puissance critique et dans un re´gime de fonctionnement dans lequel la va-
riation de transmission normalise´e n’est pas line´airement lie´e a` la variation d’indice dans
l’e´chantillon. En effet, l’utilisation d’une puissance trop proche de la puissance critique
complique les simulations nume´riques, l’interpre´tation des re´sultats et peut mener, par
une augmentation locale du champ, a` l’excitation d’effets non-line´aires d’ordre supe´rieur,
voire e´galement a` l’endommagement du mate´riau.
Dans ces conditions, nous avons montre´ la faisabilite´ d’une telle mesure [130] en met-
tant en place un montage expe´rimental particulie`rement stable et optimise´ pour re´pondre
a` plusieurs contraintes de notre cadre d’e´tude : un indice non-line´aire particulie`rement
faible, des impulsions nanosecondes, un re´gime d’utilisation proche du seuil d’endomma-
gement et une taille de faisceau re´duite pour s’e´loigner de la puissance critique. Cette
mise en place a ne´cessite´ une bonne connaissance des caracte´ristiques spatio-temporelles
du faisceau incident et un soin tout particulier concernant le choix de la configuration
expe´rimentale et l’alignement, afin d’ame´liorer d’un rapport proche de 10 la sensibilite´
de la me´thode par rapport a` l’e´tude initiale de Sheik-Bahae. Ceci nous permet d’avoir
une de´tectivite´ estime´e a` λ/500 et une sensibilite´ de λ/3000 sur la de´termination de la
variation de chemin optique dans l’e´chantillon.
Paralle`lement, un grand soin a e´te´ apporte´ a` la maˆıtrise de la me´trologie de l’indice
de re´fraction non-line´aire par cette me´thode [131], en caracte´risant pre´cise´ment et sys-
te´matiquement les parame`tres spatio-temporels re´els du faisceau incident. Ceci nous a
e´galement encourage´s a` de´velopper un algorithme de simulation ge´ne´ral, permettant de
simuler le signal obtenu dans une configuration de Z-scan arbitraire avec, notamment, un
faisceau quelconque et une e´paisseur d’e´chantillon quelconque. A l’aide de cet algorithme,
nous avons pu re´duire les risques de mauvaise interpre´tation des mesures expe´rimentales
qui, rapidement, peuvent mener insidieusement a` des erreurs supe´rieures a` plusieurs di-
zaines de pour-cent.
Ainsi, graˆce a` la grande sensibilite´ et a` la parfaite maˆıtrise de notre banc de mesure,
ainsi qu’a` l’utilisation de simulations nume´riques fiables, nous avons pu e´tudier l’indice
de re´fraction non-line´aire de la silice en re´gime nanoseconde. Plusieurs mesures ont e´te´
re´alise´es sur plusieurs e´chantillons de silice de natures diffe´rentes, de fabricants diffe´-
rents, et d’e´paisseurs diffe´rentes, pour deux longueurs d’ondes (1064nm et 532nm) et
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pour deux dure´es d’impulsion diffe´rentes (7ns et 20ns) [132, 133] avec une erreur es-
time´e a` 12% a` 1064nm et 16% a` 532nm sur la de´termination de l’indice de re´fraction
non-line´aire. Toutes ces mesures concordent et indiquent effectivement une contribution
non-ne´gligeable de l’e´lectrostriction et, potentiellement des effets thermiques. Par ailleurs,
aucune non-uniformite´ et aucune diffe´rence entre les diffe´rents e´chantillons n’a re´ellement
pu eˆtre constate´e. Les e´tudes dans un verre borosilicate de BK7 ont quant a` elles per-
mis d’arriver au meˆme type de conclusion. En revanche, dans le BK7 et a` 532nm, un
autre phe´nome`ne vient perturber la mesure : il s’agit de la solarisation, induite par un
me´canisme d’absortpion a` deux photons. Une e´tude plus pousse´e de ce phe´nome`ne me´rite
d’eˆtre mene´e et e´ventuellement d’eˆtre comple´te´e par de mesures d’absorption et d’endom-
magement laser qui peuvent eˆtre re´alise´es au laboratoire.
Il est important de remarquer a` ce stade que c’est notre parfaite maˆıtrise de la me´-
trologie qui nous permet de tirer des conclusions de nos mesures. En effet, nous avons vu
a` travers les diffe´rents chapitres de ce document que des approximations abusives sur le
type de faisceau incident peut mener a` des erreurs de 40% et qu’une utilisation hors de
la plage de line´arite´ de la me´thode peut amener a` des erreurs de 30%. Sans cette maˆıtrise
de la me´trologie, nous n’aurions donc pas pu constater la pre´sence de l’e´lectrostriction
avec certitude. C’est la` un des principaux inte´reˆts de l’e´tude pousse´e de cette me´thode
qui, maintenant, offre de nombreuses possibilite´s d’e´tudes quantitatives des phe´nome`nes
non-line´aires. Ainsi, l’e´tude de mate´riaux fragiles ou tre`s absorbants peut eˆtre envisage´e
sans que l’on soit oblige´ de travailler dans des conditions d’intensite´ et de fluence risquant
de les endommager. En outre, la mesure pre´cise de l’indice de re´fraction non-line´aire, cou-
ple´e a` l’utilisation de notre algorithme peut permettre l’optimisation de syste`mes laser
devant supporter des puissances proches de la puissance critique.
A l’aide de ce banc de mesure, des e´tudes similaires dans le troisie`me harmonique
me´ritent d’eˆtre tente´es. Par ailleurs, des e´tudes plus syste´matiques peuvent e´galement
eˆtre envisage´es dans les verres optiques et e´ventuellement compare´es a` des e´tudes d’en-
dommagement pour mieux quantifier l’effet de l’autofocalisation sur l’endommagement
laser. Notre algorithme de simulation et notre montage expe´rimental permettent, en outre,
des e´tudes de l’absorption non-line´aire et de la solarisation, qui pourraient eˆtre compa-
re´es a` des e´tudes d’absorption et d’endommagement laser, re´alisables a` l’Institut Fresnel.
D’autre part, des e´tudes compare´es en nanoseconde et en femtoseconde peuvent per-
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mettre d’estimer la contribution de me´canismes thermiques ou induits par e´lectrostric-
tion. Ceci peut permettre d’appliquer la me´trologie de l’indice de re´fraction non-line´aire
a` la de´termination de caracte´ristiques thermo-optiques ou opto-me´caniques de mate´riaux
transparents. En outre, la grande versatilite´ de notre algorithme de simulation ouvre de
nombreuses voies d’investigation. En effet, cet algorithme est facilement adaptable pour
l’e´tude de mate´riaux au comportement non-line´aire singulier, dont l’indice de re´fraction
ne varie pas force´ment line´airement en fonction de l’intensite´. D’une manie`re ge´ne´rale, la
me´thode de Z-scan posse`de de nombreuses possibilite´s d’adaptation, dont certaines ont
de´ja` e´te´ e´tudie´es (Z-scan re´solu en temps, Z-scan a` deux faisceaux) et notre algorithme de
simulation est tre`s ge´ne´ral et permet de de´crire finement l’autofocalisation dans l’e´chan-
tillon, ce qui offre un grand nombre de possibilite´s d’e´tudes dans une large gamme de
mate´riaux.
198
Annexe A
Conversion entre les syste`mes MKS
et CGS
Bien que le syste`me d’unite´ le plus couramment utilise´ aujourd’hui soit le syste`me
MKS, de nombreux ouvrages et publications, utilisent encore le syste`me d’unite´ CGS
pour la de´finition de la susceptibilite´ non-line´aire et de l’indice de re´fraction non-line´aire.
Ces grandeurs portent alors la mention [esu], c’est a` dire : ”electromagnetic system of
unity”.
Afin de pouvoir passer d’un syste`me a` l’autre, il est utile de rappeler quelques relations
de conversion.
Dans ce travail, la convention adopte´e pour le de´veloppement en se´rie de la polarisation
e´lectrique est la suivante :
P = 0
(
χ(1)E +
3
4
× χ
(3)
0
|E|2E + . . .
)
(A.1)
ou` le champ s’exprime en V/m.
En revanche, dans le syste`me CGS, la convention adopte´e pour le de´veloppement en
se´rie de la polarisation e´lectrique est la suivante :
P = χ(1)E +
3
4
× χ(3) |E|2E + . . . (A.2)
ou` le champ s’exprime en statvolt/cm.
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L’indice de re´fraction est de´fini par les relations :n2 = 1 + 4pi χ en CGSn2 = 1 + χ en MKS (A.3)
Par ailleurs, l’indice de re´fraction non-line´aire est, quant a` lui, de´fini a` l’aide des
relations suivantes, communes aux deux syste`mes d’unite´ :
n = n0 +
n2
2
|E|2 et n = n0 + γ I (A.4)
A l’aide de ces conventions, on dresse le tableau A.1, re´sumant les relations de passage
entre susceptibilite´ et indices non-line´aires pour les deux syste`mes d’unite´.
CGS MKS
n2[esu] =
3pi
n0
χ(3)[esu] n2[m
2/V 2] =
3
4n00
χ(3)[C ·m/V 3]
γ[esu] =
4pi
n0 c
n2[esu] γ[m
2/W ] =
120pi
n0
n2[m
2/V 2]
Tab. A.1 – Relations entre susceptibilite´s et indices de re´fraction non-line´aires pour les
syste`mes d’unite´ CGS et MKS
Enfin, notons que la plupart du temps, χ(3) et n2 sont exprime´s en syste`me CGS,
tandis qu’il est beaucoup plus parlant et pratique de manipuler l’indice de re´fraction
non-line´aire γ en m2/W . Sachant que :
I[esu] = I
[
erg
cm2 × s
]
= 103 × I
[
W
m2
]
On trouve la relation suivante :
γ[m2/W ] =
40pi
n0 c
n2[esu] (A.5)
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Puissance critique d’autofocalisation
B.1 Estimation dans le cas de l’approximation pa-
raxiale
Lorsqu’un faisceau traverse un milieu non-line´aire dont l’indice de re´fraction croˆıt
avec l’intensite´ du faisceau, le gradient d’indice introduit tend a` focaliser le faisceau. Si
l’amplitude du phe´nome`ne est assez e´leve´e, cette autofocalisation peut compenser la dif-
fraction du faisceau. Dans ce cas pre´cis, l’autofocalisation peut mener a` un auto-guidage
du faisceau qui a e´te´ e´tudie´ pour la premie`re fois dans les anne´es soixante par Chiao et
al. [115, 134]. A partir d’une simple interpre´tation d’optique ge´ome´trique du phe´nome`ne
dans le cas d’un faisceau de profil radial rectangulaire1, on montre aise´ment que la dif-
fraction d’un tel faisceau est compense´e par l’effet non-line´aire lorsque la puissance totale
du faisceau atteint la valeur critique suivante [115] :
Pc =
pi (1, 22λ)2
8n0 γ
(B.1)
Cette approximation a pu eˆtre ve´rifie´e par une analyse de l’e´quation de Helmholtz
scalaire paraxiale non-line´aire2, Chiao et al. ont trouve´ une solution simple de´crivant la
propagation d’un faisceau auto-guide´ dans le cas d’un proble`me a` une dimension trans-
verse et d’un profil spatial invariable le long de l’axe optique. Dans le cas plus re´aliste d’un
faisceau de syme´trie cylindrique, Chiao et al. ont trouve´ nume´riquement une expression
1 analogie avec le guidage d’un fibre optique a` saut d’indice
2 appele´e encore e´quation de Schro¨dinger non-line´aire ou e´quation parabolique non-line´aire
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plus pre´cise de la puissance critique, de´pendant de la taille du faisceau :
Pc = 5, 763× λ
2
pi2 n0 γ
× neff
n0
avec neff =
(
n20 +
Γ2
k20
) 1
2
(B.2)
ou` 1/Γ est une dimension repre´sentative de la taille du faisceau auto-guide´.
Notons que cette expression ne de´pend que faiblement de la taille du faisceau et dans
le cas d’un faisceau de taille supe´rieure a` la longueur d’onde (Γ×λ 2pi), l’expression B.2
de la puissance critique tend vers l’expression B.1.
Kelley [117] s’est inte´resse´ au cas d’une autofocalisation du faisceau et non plus sim-
plement d’un auto-guidage. Reprenant l’e´quation de Helmholtz scalaire paraxiale non-
line´aire, Kelley a e´tabli une expression de la distance d’autofocalisation, lieu ou` l’intensite´
du faisceau devient particulie`rement e´leve´e et il en a de´duit une autre expression de la
puissance critique d’autofocalisation, qui a e´te´ ve´rifie´e nume´riquement dans le cas d’un
faisceau gaussien :
Pc =
pi (1, 22λ)2
32n0 γ
(B.3)
Cette expression pre´voit une puissance critique 4 fois plus faible qu’avec la de´finition
de Chiao. Kelley a e´galement e´tabli une loi d’e´volution empirique simple, mais valable
uniquement dans le cas ou` la puissance est supe´rieure a` la puissance critique.
A l’aide d’une analyse de l’autofocalisation base´e sur une approximation de rayons
paraxiaux, Wagner et al. [118] ont encore pre´cise´ la description du phe´nome`ne d’auto-
focalisation, l’expression de la distance d’autofocalisation et ont trouve´ nume´riquement
une expression de la puissance critique concordant avec les re´sultats de Kelley puisqu’elle
pre´voit une puissance critique e´gale a` 0, 273 fois la puissance critique de Chiao.
A partir d’une e´tude nume´rique de l’e´quation de Helmholtz scalaire paraxiale non-
line´aire, Dawes et Marburger [119] ont pu ve´rifier les re´sultats de Kelley et Wagner en
montrant en particulier que lorsque la puissance du faisceau est comprise entre la puis-
sance critique de Chiao et celle de Wagner, le faisceau subit une ”faible” autofocalisation,
n’entraˆınant pas de variation d’intensite´ supe´rieure a` 2 fois l’intensite´ initiale sur l’axe
optique. Au dela` de la puissance critique de´finie comme Wagner, l’intensite´ le long de
l’axe optique diverge.
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Plus re´cemment, et toujours a` partir de l’approximation paraxiale, Fibich [120] a
e´value´ la puissance critique d’autofocalisation pour diffe´rents profils de faisceau incident
et a introduit une limite infe´rieure pour la puissance critique. Dans le cas du profil soliton
de Townes [115], solution de l’e´quation de Helmholtz non-paraxiale, non-line´aire, Fibish
de´finit la limite infe´rieure de la puissance critique. Pour ce type de profil, la puissance
critique est de´finie comme la puissance ne´cessaire a` la propagation d’un soliton spatial
auto-guide´. Pour d’autres profil spatiaux, Fibich explique que le faisceau subit une e´tape
de ”re´organisation” spatiale vers un faisceau du type soliton de Townes, durant laquelle
une fraction de sa puissance est perdue et rejete´e loin de l’axe optique. Ainsi, pour un
faisceau de profil quelconque, Fibich constate une puissance critique un peu plus e´leve´e
que la puissance critique de´finie pre´ce´demment, constituant ainsi une limite supe´rieure
de puissance critique. Dans le cas d’un faisceau gaussien, dont le profil spatial est proche
de celui du soliton spatial de Townes, les limites infe´rieure et supe´rieure de la puissance
critique ne diffe`re que d’environ 5%. La puissance critique minimale utilise´e par Fibich
vaut :
Pc = Nc × λ
2
4pi n0 γ
avec Nc ≈ 1, 86225 (B.4)
En re´sume´, retenons que ces diffe´rents travaux base´s sur l’approximation paraxiale
proposent une puissance critique d’autofocalisation pouvant s’exprimer sous la forme
suivante :
Pc = C × λ
2
n0 γ
(B.5)
La constante C vaut alors suivant les e´tudes :
Chiao C ≈ 0, 58449
Kelley C ≈ 0, 14612
Wagner C ≈ 0, 15957
Fibich (limite inf.) C ≈ 0, 14819
Fibich (limite sup., cas gaussien) C ≈ 0, 15915
A partir de cette puissance critique, les mode`les pre´ce´dents pre´voient une autofocali-
sation du faisceau induisant une augmentation rapide de l’intensite´ sur l’axe optique et
ce sur une distance typique de l’ordre de la distance de diffraction du faisceau3.
Notons par ailleurs que l’approximation paraxiale est abusive dans la re´gion ou` le
faisceau commence a` se focaliser fortement puisqu’il atteint une taille extreˆmement re´duite
3dans le cas d’un faisceau gaussien, cette distance est assimilable a` la longueur de Rayleigh
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sur une tre`s faible distance. Depuis ces travaux, les e´tudes de l’autofocalisation ont surtout
tente´ d’abandonner l’hypothe`se de paraxialite´, ainsi que l’hypothe`se scalaire qui devient
e´galement fausse dans la zone ou` le faisceau converge fortement [107, 124, 126, 127, 121,
128, 122, 125, 123].
B.2 Etude de l’autofocalisation autour de la puis-
sance critique avec un mode`le non-paraxial
A l’aide de notre algorithme de propagation base´ sur la me´thode de Feit et Fleck, nous
allons e´tudier l’autofocalisation autour de la puissance critique de´finie dans le paragraphe
pre´ce´dent. Dans la suite, nous choisissons d’utiliser la valeur de la puissance critique e´va-
lue´e par Wagner.
Nous e´tudions tout d’abord le cas d’un faisceau gaussien de rayon a` 1/e2 e´gal a` 15µm,
de longueur d’onde 1064nm et focalise´ sur la face avant de l’e´chantillon non-line´aire.
Nous avons calcule´ nume´riquement l’e´volution du maximum d’intensite´ sur l’axe optique
du faisceau durant la propagation dans le milieu non-line´aire pour une puissance totale
du faisceau proche de la puissance critique (voir figure B.1).
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Fig. B.1 – Cas d’un faisceau gaussien : Evolution de l’intensite´ sur l’axe optique en
fonction de la distance parcourue dans le mate´riau non-line´aire (a` gauche) et intensite´
maximum sur l’axe optique en fonction du rapport de la puissance du faisceau sur la
puissance critique (a` droite)
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B.2. Etude de l’autofocalisation autour de la puissance critique avec
un mode`le non-paraxial
Comme ceci a de´ja` e´te´ observe´ par Dawes et Marburger, pour des puissances le´ge`re-
ment infe´rieures a` la puissance critique, le faisceau subit une faible autofocalisation, puis
diverge. La valeur de l’intensite´ sur l’axe optique au foyer d’autofocalisation varie lente-
ment avec la puissance initiale du faisceau et reste infe´rieure a` trois fois l’intensite´ initiale
lorsque P ≤ Pc. En revanche, au dela` de la puissance critique, l’intensite´ au foyer d’au-
tofocalisation augmente alors beaucoup plus rapidement et atteint des valeurs de l’ordre
de plusieurs dizaines de fois l’intensite´ initiale pour une augmentation de seulement 10%
par rapport a` la puissance critique. D’apre`s ces re´sultats, il semble que la valeur de la
puissance critique de´termine´e a` l’aide des mode`les paraxiaux estime assez bien la valeur
de la puissance ne´cessaire a` provoquer une autofocalisation dite ”catastrophique”.
Dans le cas d’un faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e”, il est inte´ressant de faire les
meˆmes simulations nume´riques. La figure B.2 repre´sente les re´sultats de ces simulations
pour une faisceau focalise´ sur la face avant de l’e´chantillon. Le faisceau a e´te´ choisi afin
d’avoir une surface effective identique au faisceau gaussien utilise´ pre´ce´demment.
0 1 2 3 4 5
0.1
1
10
100
1.025
1
0.975
0.9 0.925
0.95
In
te
ns
ité
 n
or
m
al
is
ée
su
r l
'a
xe
 o
pt
iq
ue
z (mm)
0.90 0.95 1.00 1.05 1.10
1
10
100
 gaussien
 tâche d'Airy tronquée
P/Pc
Fig. B.2 – Cas d’un faisceau de type ”taˆche d’Airy tronque´e” : Evolution de l’intensite´
sur l’axe optique en fonction de la distance parcourue dans le mate´riau non-line´aire (a`
gauche) et intensite´ maximum sur l’axe optique en fonction du rapport de la puissance
du faisceau sur la puissance critique (a` droite)
Dans le cas d’un tel faisceau, on remarque clairement que la puissance critique est
le´ge`rement infe´rieure a` la puissance critique estime´e dans le cas gaussien (environ 5%
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plus faible). Par ailleurs, l’autofocalisation devient beaucoup plus rapidement ”catastro-
phique”.
En conclusion, il est a` noter que la de´termination de la puissance critique d’autofoca-
lisation reste un proble`me de´licat. Toutefois, la plupart des e´tudes, concordent a` quelques
pourcents pre`s sur la valeur de la puissance critique. Les simulations re´alise´es a` partir
d’un mode`le non-paraxial semblent converger e´galement vers une valeur proche de celle
obtenue avec les diffe´rentes analyses et calculs nume´riques paraxiaux. Par ailleurs, il a e´te´
constate´ que, dans le cas d’un faisceau non gaussien, comme par exemple, un faisceau de
type ”taˆche d’Airy tronque´e”, la puissance critique ne´cessaire a` une autofocalisation dite
”catastrophique” est plus faible de quelques pourcents. A ce sujet, il faut garder a` l’esprit
que dans le cas d’un faisceau multimode transverse (mais aussi dans le cas d’un fais-
ceau multimode longitudinal), le comportement non-line´aire des mate´riaux die´lectriques
peut devenir tre`s complexe et difficile a` interpre´ter, surtout pour des phe´nome`nes aussi
sensibles que l’autofocalisation. L’influence d’un faisceau multimode ou fluctuant sur les
comportements non-line´aires a de´ja` e´te´ e´tudie´ en de´tail par Bloembergen dans le cas de
l’e´mission Raman stimule´e [135] ou encore de la ge´ne´ration de second harmonique [136].
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Principe de fonctionnement des
lasers Nd :YAG a` Q-switch
Il est inte´ressant de connaˆıtre un peu mieux le principe de fonctionnement des lasers
a` Q-switch et e´voquer quelques comportements caracte´ristiques afin d’utiliser ces lasers
et d’interpre´ter nos caracte´risations de faisceau dans de bonnes conditions.
C.1 Introduction des pertes dans la cavite´
Il existe plusieurs me´thodes pour introduire artificiellement des pertes dans la ca-
vite´. Couramment, et dans le cas des lasers utilise´s dans cette e´tude, un composant
e´lectro-optique est utilise´, permettant de faire tourner la polarisation. A l’aide d’un ou de
plusieurs autres e´le´ments polarisants, l’e´lectro-optique permet d’introduire de tre`s fortes
pertes dans la cavite´ avec un temps de re´ponse particulie`rement faible (typiquement in-
fe´rieur a` 10ns).
C.2 Pompage
Pour pomper le milieu amplificateur, des lampes flash sont utilise´es afin d’e´mettre de
la lumie`re uniquement pendant une pe´riode de quelques centaines de microsecondes. En
effet, la dure´e de vie de l’atome dans l’e´tat excite´ supe´rieur vaut environ 230µs dans le cas
du YAG dope´ ne´odyme. Or, a` e´nergie de pompage fixe´e, l’efficacite´ de pompage de´croˆıt
fortement lorsque sa dure´e de´passe la dure´e de vie de l’atome dans l’e´tat excite´ supe´rieur.
Pour conserver une bonne efficacite´ de pompage, il est donc ne´cessaire de pomper le milieu
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amplificateur sur une tre`s courte pe´riode, ce qui rend indispensable l’utilisation de lampe
flash et d’un circuit e´lectronique adapte´.
C.3 Dure´e d’impulsion
La dure´e d’impulsion va de´pendre de plusieurs parame`tres. Pour des conditions de
pompage e´quivalentes, l’impulsion laser mettra d’autant plus de temps pour se former
que la cavite´ laser est grande. Par ailleurs, la puissance de pompage va avoir un effet
de´terminant sur la dure´e des impulsions.
En effet, le comportement d’un tel laser est fortement de´pendant du coefficient d’in-
version initial, de´fini comme le rapport entre le niveau d’inversion atteint juste avant le
basculement brutal des pertes et le niveau d’inversion seuil, repre´sentant le niveau d’in-
version ne´cessaire pour que le gain compense exactement les pertes dans la cavite´. Si ce
coefficient d’inversion initial est e´leve´, l’impulsion se forme tre`s brutalement, la dure´e du
phe´nome`ne est courte et la puissance creˆte est importante. Or, comme nous l’avons vu
pre´ce´demment, l’inversion sera d’autant plus forte que la puissance de pompage a e´te´
importante.
Ainsi, une baisse de la puissance de l’alimentation des lampes flash va augmenter la
taille des impulsions, ce que nous allons constater plus tard. Il est ainsi toujours recom-
mande´ d’utiliser les lasers a` Q-switch a` leur puissance maximum.
C.4 Modes longitudinaux et battements
Dans les milieux amplificateurs solides comme le cristal de YAG dope´ ne´odyme, la raie
d’e´mission est tre`s large car elle est conside´rablement e´largie par des vibrations de´sor-
donne´es de la structure cristalline (e´largissement par phonons). Dans le mode`le classique
d’un dipole oscillant, le spectre de la raie d’e´mission est de´crit par une lorentzienne de
largeur a` mi hauteur e´gale a` ∆ωa et centre´e sur ωa. Dans le cas du YAG dope´ ne´odyme,
l’e´largissement par phonons est tre`s largement supe´rieur aux autres contributions a` tem-
pe´rature ambiante et provoque un e´largissement de l’ordre de ∆ωa/2pi ≈ 120GHz [59],
ce qui correspond a` une largeur de raie en longueur d’onde de 0, 45nm (centre´ autour
de λa = 1064nm).
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Par ailleurs, pour une cavite´ laser de longueur L = 50 cm, la transmission de la cavite´
pre´sente des pics distants de λ2a/2L ≈ 0, 0011nm. Seuls les modes pour lesquels le gain
sera supe´rieur aux pertes dans la cavite´ pourront osciller, ce qui a` tendance a` re´duire
le spectre d’un rapport 10 par rapport a` la largeur de raie d’e´mission initiale. Ainsi, le
spectre d’un laser Nd :YAG posse`de approximativement l’allure repre´sente´e a` la figure C.1.
Un grand nombre de modes longitudinaux coexistent donc dans la cavite´ d’un laser
Nd :YAG (ici, une quarantaine a` mi-hauteur), susceptibles d’interfe´rer les uns avec les
autres et de moduler l’impulsion de sortie. Dans le cas ide´al de modes longitudinaux en
phase et de meˆme intensite´, la figure C.2 repre´sente l’allure the´orique de la puissance
de sortie d’un laser ayant une cavite´ de 50 cm de long, module´ par une gaussienne de
largeur 10ns a` 1/e2.
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Fig. C.1 – Allure typique du spectre d’un laser Nd :YAG
La grande quantite´ de modes disponibles dans les lasers a` milieu amplificateur solide
permet de ge´ne´rer des trains d’impulsions tre`s courtes. La mise en phase de ces modes
est a` l’origine du principe de ge´ne´ration d’impulsions sub-nanosecondes (mode-locking).
En re´alite´ tous ces modes sont de´phase´s, ce qui brouille les interfe´rences observe´es a` la
figure C.2.
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Fig. C.2 – Puissance instantane´e the´orique en sortie d’un laser de longueur de cavite´ e´gale
a` 50 cm dans l’approximation d’interfe´rences a` N ondes monochromatiques en phase
Toutes ces conside´rations sont approximatives et la re´solution de tels proble`mes n’est
pas simple. Par exemple, en pre´sence de plusieurs modes transverses, des re´sonances addi-
tionnelles sont a` prendre en compte dans la cavite´ [114], pouvant ajouter autant de modes
longitudinaux supple´mentaires qu’il y a de modes transverses. Retenons simplement que
les impulsions nanosecondes issues de lasers Nd :YAG peuvent comporter des variations
a` des fre´quences tre`s e´leve´es qui ne sont pas toujours visibles par les instruments de
mesures. Ceci a peu d’importance la plupart du temps mais pour l’e´tude quantitative
pre´cise de phe´nome`nes non-line´aires rapides, il est indispensable d’avoir conscience de ces
phe´nome`nes.
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Calculs explicites du mode`le de
propagation de Feit et Fleck en
syme´trie cylindrique
Pour de´crire l’e´volution d’un faisceau focalise´ quelconque en milieu amorphe non-
line´aire, nous avons choisi d’utiliser le sche´ma de propagation de Feit et Fleck [107]. Pour
re´duire le temps de calcul et la taille de stockage ne´cessaire, nous avons e´galement fait
l’hypothe`se d’un faisceau a` syme´trie cylindrique, c’est a` dire que le champ est inde´pendant
de la coordonne´e cylindrique θ. Dans ces conditions, nous supposons tout d’abord que
l’amplitude complexe du champ e´lectrique ve´rifie l’e´quation de Helmholtz non-line´aire en
coordonne´es cylindriques :
∂2E
∂r2
+
1
r
∂E
∂r
+
∂2E
∂z2
+
ω2
c2
n2(ω, r, z)E = 0 (D.1)
Adoptant la meˆme notation que Feit et Fleck, les ope´rateurs suivant sont alors de´finis :
P =
∂
∂z
(D.2)
Q =
(
∇2T +
ω2
c2
n2
) 1
2
(D.3)
ou` ici, le laplacien transverse ∇2T repre´sente ∂2/∂r2 + 1r ∂/∂r.
L’e´quation D.1 peut alors se re´e´crire sous la forme :(
P 2 +Q2
)
E = 0 (D.4)
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en syme´trie cylindrique
Cette forme est e´quivalente e´galement a` :
[(P + iQ)(P − iQ) + i(PQ−QP )] E = 0 (D.5)
Or, pour de faibles variations d’indice suivant z, c’est une bonne approximation de
conside´rer que PQ = QP . Dans ces conditions, l’e´quation pre´ce´dente et satisfaite par des
ondes inde´pendantes se propageant vers les z positifs ou ne´gatifs et devient :
∂E
∂z
= ±iQE (D.6)
Inte´grant cette e´quation pour l’onde se propageant vers les z positifs et sur une petite
distance ∆z, le champ a` la position ∆z peut s’exprimer en fonction du champ a` la
position z = 0 de la manie`re suivante :
E(r,∆z) = exp
(
i
∫ ∆z
0
Qdz
)
E(r, 0) (D.7)
Pour une variation d’indice lente dans la direction z ou pour un incre´ment ∆z suffi-
samment petit, l’e´quation pre´ce´dente vaut approximativement
E(r,∆z) = exp (i∆zQ) E(r, 0) (D.8)
Par ailleurs dans leurs premiers travaux sur la propagation d’onde dans des fibres a`
gradient d’indice [137], Feit et Fleck ont montre´ que l’ope´rateur Q peut s’exprimer sous
la forme suivante :
Q =
(
∇2T +
ω2
c2
n2
) 1
2
=
∇2T(∇2T + ω2c2 n2) 12 + ωc n +
ω
c
n+
ω
c
[n,Q]
Q+ ω
c
n
(D.9)
ou` [n,Q] = nQ−Qn.
Feit et Fleck ont e´galement montre´ dans ce meˆme travail que pour de lentes variations
transverses de l’indice n, [n,Q] ≈ 0 et l’indice n peut eˆtre remplace´ par l’indice line´aire n0
dans le premier terme de la relation D.9, ce qui donne finalement :
Q =
(
∇2T +
ω2
c2
n2
) 1
2
∼ ∇
2
T
(∇2T + k2)
1
2 + k
+ k + k
[(
n
n0
)
− 1
]
avec k = n0ω/c (D.10)
Finalement, exprimant l’amplitude complexe du champ e´lectrique sous la forme E(r, z) =
U(r, z) exp(ikz), les relations D.8 et D.10 nous donne :
U(r,∆z) = exp
[
i∆z
(
∇2T
(∇2T + k2)
1
2 + k
+ χ
)]
U(r, 0)
avec χ = k[(n/n0)− 1] (D.11)
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Au second ordre en ∆z, cette expression peut eˆtre e´clate´e en la forme syme´trique
suivante :
U(r,∆z) = exp
[
i
∆z
2
(
∇2T
(∇2T + k2)
1
2 + k
)]
exp (i∆zχ)
× exp
[
i
∆z
2
(
∇2T
(∇2T + k2)
1
2 + k
)]
U(r, 0) + o(∆z3) (D.12)
Ce sche´ma de propagation peut eˆtre vu en trois e´tapes : Une e´tape de propagation sur
une petite distance ∆z/2, l’introduction d’un de´phasage ∆z χ et une nouvelle propaga-
tion sur ∆z/2. Dans le cas d’un milieu non-line´aire, le de´phasage varie transversalement
puisque χ est proportionnel a` la re´partition d’indice, elle meˆme lie´e a` l’amplitude du
champ e´lectrique par la relation classique :
n(r, z) = n0 + γ × I(r, z)
Jusqu’ici, la syme´trie cylindrique n’a pas introduit de changement par rapport a` la
description originale de Feit and Fleck. Pour effectuer les propagations de´crites par les
deux ope´rateurs extreˆmes de l’expression D.12, nous allons maintenant devoir passer dans
l’espace de Fourier. Comme nous avons choisi la syme´trie cylindrique la transformation
utilise´e est la transformation de Hankel d’ordre 0 de´crite par les relations suivantes :
Uˆ(σ, z) = 2pi
∫ ∞
0
r U(r, z) J0(2piσr) dr (D.13)
U(r, z) = 2pi
∫ ∞
0
σ Uˆ(σ, z) J0(2piσr) dσ (D.14)
Ainsi, l’application du laplacien transverse au champ U(r, z) peut s’exprimer sous la
forme :
∇2TU(r, z) = 2pi
∫ ∞
0
σ Uˆ(σ, z)∇2T [J0(2piσr)] dσ (D.15)
Or, par de´finition, la fonction J0(2piσr) ve´rifie l’e´quation :
∂2J0(2piσr)
∂r2
+
1
r
∂J0(2piσr)
∂r
+ (2piσ)2 J0(2piσr) = 0 (D.16)
Ainsi, on ve´rifie que l’ope´rateur laplacien transverse dans l’espace re´ciproque de la
transforme´e de Hankel revient a` multiplier par −(2piσ)2. L’ope´rateur de propagation
de´crit par les deux termes extreˆmes de la relation D.12 devient simplement, dans l’espace
re´ciproque :
Pˆ = exp
[
i
∆z
2
(
−(2piσ)2
(−(2piσ)2 + k2) 12 + k
)]
(D.17)
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Ainsi, il est possible d’e´valuer l’amplitude complexe du champ a` la position z + ∆z
a` partir de l’amplitude a` la position z a` l’aide d’une multiplication par l’ope´rateur Pˆ
dans l’espace re´ciproque, une multiplication dans l’espace re´el par exp(i∆z χ) puis une
nouvelle multiplication par l’ope´rateur Pˆ dans l’espace re´ciproque.
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Annexe E
Proprie´te´s optiques line´aires de
quelques verres silicates
Nous pre´sentons ici quelques proprie´te´s optiques de verres silicates. Ces donne´es
concernent une vingtaine de verres fabrique´s par Ohara Corporation et sont dis-
ponibles sur le site http:\\www.oharacorp.com.
E.1 Diagramme d’Abbe : indice et dispersion
Pour classer les diffe´rents types de verres, leur position est indique´e sur le diagramme
d’Abbe qui comporte le nombre d’Abbe νd en abscisse et l’indice line´aire nd en ordon-
ne´e E.1. Le nombre d’Abbe est caracte´ristique de la dispersion chromatique et est de´fini
comme :
νd =
nd − 1
nF − nC
ou` nd, nF et nC sont les indices de re´fractions mesure´s respectivement avec la raie
jaune de l’Helium (587, 56nm), la raie bleue de l’hydroge`ne (486, 13nm) et la raie rouge
de l’hydroge`ne (656, 27nm).
E.2 Absorption line´aire
Le coefficient d’absorption line´aire d’une vingtaine de verres est e´galement repre´sente´
pour 4 longueurs d’ondes a` la figure E.2.
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Fig. E.1 – Diagramme d’Abbe des verres de Ohara corporation
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S-BAL 2
S-BAM 3
S-BAH10
S-PHM52
S-TIL 1
S-LAL 7
S-LAM 2
S-LAH51
S-YGH51
S-FTM16
S-NBM51
S-NBH 5
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0
λ = 2000 nmλ = 1000 nm
λ = 500 nmλ = 350 nm
ve
rre
0.0 2.0x10-3 4.0x10-3 6.0x10-3
 
S-FPL51
S-FSL 5
S-BSL 7
S-BSM 2
S-NSL 3
S-BAL 2
S-BAM 3
S-BAH10
S-PHM52
S-TIL 1
S-LAL 7
S-LAM 2
S-LAH51
S-YGH51
S-FTM16
S-NBM51
S-NBH 5
0.0 1.0x10-3 2.0x10-3 3.0x10-3 4.0x10-3
ve
rre
α0 (cm-1)
0.0 2.0x10-2 4.0x10-2 6.0x10-2
α0 (cm-1)
Fig. E.2 – Coefficients d’absorption des verres de Ohara corporation a` λ = 350nm,
500nm, 1000nm et 2000nm
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Re´sume´
Lorsqu’un faisceau laser de forte puissance traverse un mate´riau transparent, l’auto-
focalisation peut mener a` une de´gradation de la surface d’onde ou conduire a` un endom-
magement du mate´riau. Afin de mieux comprendre ces phe´nome`nes, la mesure pre´cise
de l’indice de re´fraction non-line´aire est capitale. Dans le re´gime nanoseconde, plusieurs
me´canismes peuvent mener a` une variation photo-induite de l’indice de re´fraction non-
line´aire. Afin d’e´tudier les variations d’indice de re´fraction photo-induites dans le re´gime
nanoseconde, un banc de mesure sensible de faibles indices de re´fraction non-line´aire a
e´te´ de´veloppe´. Ce banc de mesure est base´ sur une me´thode de mesure de de´formation
de faisceau : la me´thode de Z-scan. A l’aide d’une parfaite maˆıtrise de la me´trologie et
d’un algorithme de simulation tre`s ge´ne´ral, l’indice de re´fraction non-line´aire peut eˆtre
mesure´ avec une sensibilite´ de λ/3000 sur la variation de chemin optique dans le mate´riau
et une erreur absolue estime´e a` 12% a` 1064nm et 16% a` 532nm sur l’indice de re´fraction
non-line´aire. Dans ces conditions, l’indice de re´fraction non-line´aire de la silice et du BK7
a pu eˆtre mesure´ a` 1064nm et a` 532nm. Une contribution non ne´gligeable de l’e´lectro-
striction et des effets thermiques a pu eˆtre constate´e.
Mots-clefs : optique non-line´aire, indice de re´fraction non-line´aire, absorption non-
line´aire, e´lectrostriction, effets thermiques, autofocalisation, Z-scan, me´trologie, propaga-
tion laser, impulsion nanoseconde, silice, verres optiques, solarisation, endommagement
laser
Abstract
When a high power laser beam goes through a transparent material, self-focusing
may lead to a degradation of the wave surface quality or to a damage of the material.
In order to have a better understanding of these phenomena, it is crucial to obtain an
accurate measurement of the nonlinear refractive index. In the nanosecond regime, seve-
ral mechanisms may lead to a photoinduced variation of the nonlinear refractive index.
In order to study the photoinduced variations of the nonlinear refractive index in the
nanosecond regime, a sensitive measurement bench of small nonlinear refractive indexes
has been developed. This measurement bench is based on a beam distortion measurement
method : the Z-scan method. Thanks to a perfect mastery of the metrology and a very
general simulation algorithm, the nonlinear refractive index can be measured with a sen-
sitivity equal to λ/3000 on the optical path variation inside the material and an absolute
error estimated to be 12% at 1064nm and 16% at 532nm on the nonlinear refractive
index. In these conditions, the nonlinear refractive index of silica and BK7 was measured
at 1064nm and 532nm. A non negligible contribution of electrostriction and thermal
effects was noticed.
Keywords : nonlinear optics, nonlinear refractive index, nonlinear absorption, electro-
striction, thermal effects, self-focusing, Z-scan, metrology, laser propagation, nanosecond
pulse, silica, optical glasses, solarization, laser damage
